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__ au hasard au cours du temps. 


_ mort étant non cumulatif). 


ntroduction. — Lorsque l’on veut mesurer 
ie moyenne d’une espèce nucléaire par la méthode 
Ci incidences différées, on réalise un _grand 
bre de fois l’opération suivante : réalisation 
deux signaux électroniques synchrones avec 
laissance et avec la mort de l’un des noyaux 
udiés, chronométrage du deuxième signal par 
t au premier (dont l'instant est pris pour 


emple, le signal «naissance » peut déclencher 
ayage horizontal (connu en fonction du temps) 
un oscillographe cathodique, le signal « mort » 
étant appliqué aux plaques de déviation verticale 
notamment Rowlands, 1947 et 1948 (2), 

» 2907 Au. 
ce cas, il y a « coïncidence diflérée spéci- 
ique » entre le déclenchement du balayage et 
lsion appliquée entre les plaques de dévia- 


os de SR TS SR LT 


ais il peut également se produire des coïnci- 
ces fortuites, correspondant au cas où il n’existe 
lien de cause à effet entre les deux impul- 
ppliquées à loscillographe. 

ne permettant de distinguer l'enregistre- 
d'une coïncidence spécifique de celui d’une 
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Sommaire. — Les calculs ci-dessous permettent d’obtenir, à partir des résultats donnés par un 
‘appareil à coïncidences différées, la répartition des durées de vie de noyaux de période courte créés 


_ Il y est tenu compte des taux de comptage et des temps morts des détecteurs, ainsi que du temps 
mort du dispositif d'enregistrement des coïncidences. 

Les seules hypothèses faites sont les suivantes : 

19 L’impulsion d’un détecteur se produit sans retard par rapport à l'émission de la particule détectée; 


20 L’appareil possède un temps mort 0 tel que, entre les naissances de noyaux instables dont la 
. durée de vie est effectivement enregistrée, il existe un intervalle de temps au moins égal à 6, (ce temps 


Ces calculs sont facilement applicables à différents types d'appareils. 


coïncidence fortuite, il est important de savoir 


calculer le nombre de ces dernières pour une mesure 


effectuée dans des conditions expérimentales données. 


Les calculs ci-dessous, effectués dans ce but, 
ne sont applicables en toute rigueur qu’au cas où 
la distribution en temps étudiée est exponentielle : 
c’est le cas de la durée de vie d’une espèce nucléaire 
déterminée, qui a une probabilité Àe" dt d’être 
comprise entre £ et £ + dé. Ces calculs ne sont pas 
applicables à des cas plus complexes, par exemple 
celui d’impulsions dues aux naissances et aux morts 
de noyaux appartenant à deux espèces en filiation. 

De plus, ces calculs ont été effectués dans le 
cas où les naissances et les morts d’états nucléaires 
de vie courte sont distribuées au hasard; ils ne 


s'appliquent donc pas au cas (d’ailleurs plus simple) 


où les naissances sont rendues périodiques, par 
exemple lorsque les noyaux étudiés sont formés 
dans une réaction nucléaire, sous l'effet d’un jet 
périodique de projectiles sur une cible. 


Remarque. — Un article de Rowlands [1918 (] 


contient un exposé succinct des diverses méthodes 
de périodes courtes, dont la méthode des coïnci- 
dences différées. 


Janvier 1953. 


[SS) 


2. Quelques définitions. — L'exemple de l’oscil- 
lographe déclenché permet de préciser des défini- 
tions qui nous seront utiles par la suite. Toute 
impulsion appliquée en un certain point peut 
déclencher le balayage : même si elles ne sont pas 
dues à la formation d’un noyau instable, nous 
appellerons impulsions A toutes celles qui sont 
appliquées en ce point. De même, une impulsion 
appliquée entre les plaques de déviation verticale 
peut ne pas être due à la mort d’un noyau, dont la 
naissance a déclenché le balayage : nous appellerons 
impulsions B toutes celles qui sont appliquées 
entre les plaques de déviation verticale et sont 
donc « chronométrables », quelle que soit leur origine. 

En outre, il est utile de donner dès maintenant 
la définition de symboles qui seront employés ulté- 
rieurement : les nombres d'évènements désignés 
par des lettres majuscules correspondent à la durée 
totale d’une certaine mesure, les lettres minuscules 
désignant des nombres par unité de temps (nombres 
supposés constants au cours du temps) 


ns, nombre de noyaux instables, de l’espèce 
étudiée, créés par unité de temps (ou disparaissant 
par unité de temps) (1); 

na, taux de comptage fotal du détecteur A (de 
temps mort supposé négligeable), destiné à la détec- 
tion des naissances de noyaux instables, mais 
pouvant être sensible à d’autres causes; 

ns, taux de comptage fotal du détecteur B (de 
temps mort supposé négligeable), destiné à la 
détection des morts de noyaux instables de l’espèce 
étudiée, mais pouvant être sensible à d’autres 
causes ; 

k,, probabilité qu'a une naissance de noyau 
instable d’être enregistrée par le détecteur A; 

k», probabilité qu'a une mort de noyau instable 
d’être enregistrée par le détecteur B; 

PE Na — ka no; 

= nr — ks No; « taux de comptage parasite » 
des détecteurs À et B; 

t, temps compté à partir de l'instant d’un déclen- 
chement du chronomètre, pris comme instant zéro; 

À, constante radioactive des noyaux instables 
de l'espèce étudiée; 

c(#) df, coïncidences différées enregistrées, le 
nombre de fronts d’impulsions B dont le délai par 
rapport au déclenchement de chronomètre immé- 
diatement précédent étant compris entre f et £ -- df; 

nr, nombre de déclenchements de chronomètre 
par unité de temps 


_ c(t) 
g(t) dt — ne dé 

0, intervalle de temps minimum entre deux 
déclenchements consécutifs du chronomètre. Nous 


(:) Il ne s’agit évidemment que des noyaux qui remplissent 
les deux conditions suivantes : 


a. Leur naissance est a priori susceptible d’être enregistrée 
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nous limilons au cas d’un temps mort non cumulatij : 
une impulsion À produite pendant un temps mort 
ne le prolonge pas et ne peut déclencher le chrono- … 
mètre (exemple : balayage d’un oscillographe déclen- 
ché). 

No Na Ns No, GC ( sont proportionnels à n5,. ni 5 
ny, A, C (é), et sont relatifs à la durée d’une mesure » 
au lieu de l’être à l’unité de temps. ;':4 


3. Examen d’un cas simple. — Afin d’alléger 
l'exposé, nous ferons provisoirement les quatre 
hypothèses énoncées ci-dessous. Elles seront (sauf 
la première) remises en cause par la suite. 


a. Les instants de formation et de mort des 
noyaux étudiés sont repérés avec une préc Ne 
illimitée (détecteurs sans retards); : 4 

b. Les détecteurs À et B n’ont pas de bruit de 
fond. De plus, À ne peut détecter que la naissance 
d’un des noyaux étudiés et son rendement est 100 
pour 100. Il en est de même pour B vis-à-vis de 
la mort de ces noyaux. + 

c. Les impulsions À et B sont rares l'écart 
moyen entre deux impulsions À (ou B) consécutives ! 
est très grand par rapport à la vie moyenne des 
noyaux étudiés et par rapport au temps mort du. 
chronomètre. L’impulsion B qui suit immédiate. 
ment la naissance d’un noyau a une probabilité 
beaucoup plus forte d’être due à la mort de ce même 
noyau que d'être due à tout autre phénomène. . 

d. Les détecteurs, ainsi que le dispositif d’enre- … 
gistrement des coïncidences, ont un {emps mort 
négligeable. De plus, les détecteurs ne donnent : 
qu'une impulsion par particule (pas de « coups 
multiples »). 1 
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ra 
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Dans le cadre de ces hypothèses, il y a une proba- 
bilité L: 
g(t) dé = k et dt 


entre les instants { et { + df suivant un déclench 
ment du signal-chronomètre, choisi pour instant 
ZÉTO. 

Toutes les coïncidences différées cree 
(au nombre de nç par unité de temps) sont alor 
spécifiques des noyaux de vie courte étudiés. L 
taux de comptage n\ et nx sont tous deux égau 7" 


1 


ane: 


4. Utilisation de détecteurs non 3 :epOcRqS 
et de rendement différent de 1. Les hyp. 
thèses précédentes étant rarement toutes justifiées, 
nous allons, dans ce qui suit, calculer q (f) dt en 


par le détecteur connecté à l'entrée A du sélecteur (dé 
teur A), aucune disposition géométrique (source trop épai 
écrans, etc.) ne pouvant syslématiquement l'empêcher. 

b. Leur mort est, de même, susceptible a priori d’ê 
enregistrée par le détecteur B,. 
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 renonçant successivement à l'hypothèse b, puis aux 
hypothèses b et c, puis aux hypothèses b, c et d. 
__ Tenons donc compte, tout d’abord, du rendement 
_ avec lequel les détecteurs enregistrent les nais- 


_ sances et les morts des états nucléaires étudiés. 
> Dans les rendements k1 et k» définis ci-dessus 
_ interviennent l’angle solide sous lequel le détec- 
_ teur est vu depuis la source, l'épaisseur de matière 
traversée par les particules pour parvenir au détec- 


teur, la nature (électrons, photons, etc.) du rayon- 


fl 


- au cas où n, est constant au cours du temps: 
- supposons donc que ce cas se trouve réalisé. 

- De plus, nous admettrons ici que les détecteur A 
(et B) peuvent compter autre chose que, respec- 
- tivement, les naissances (et les morts) de ces n, 
. noyaux. Les taux de comptage n1 et ns de ces 
… deux détecteurs par unité de temps peuvent ainsi 


être respectivement supérieurs à kino et kpno: 


Le nombre, par unité de temps, de « paires » 
… d’impulsions AB associées (naissance et mort d’un 
_ même noyau) est 

4 nap = Æa kg no. 


ds; 


… Si l'hypothèse c est toujours justifiée (taux de 
comptage n, et nr faible), il y a, en première approxi- 
mation, deux sortes de déclenchements du « chrono- 
… mètre » 

F2 k\keNo par seconde, provoqués par la naissance 
…. d’un noyau instable, et suivis d’un signal B repérant 
. effectivement la mort de ce même noyau : il y a 
. alors coïncidence spécifique entre la mort de ce 
noyau et une certaine phase du fonctionnement du 
chronomètre. 

Ù na —%a ln n, (si n est le taux de comptage total 
- du détecteur A), provoqués par un phénomène 


- quelconque ou par une naissance de noyau instable 
- dont la mort est « manquée » par le détecteur B : 
ces déclenchements se produisent « à blanc » et 
“aucun phénomène n’est repéré par rapport à eux. 
LS Nous avons alors, les taux de comptage étant 


Fe faibles, 


FC 


| 


su 


Cf 


q(t) di — Æikr no À e—Àt dé = Po À et dé, 
TA 


TR EE ut 


ME Cas 
dise = 
5 


HS est la probabilité pour qu'un déclenchement du 
 signal-chronomètre corresponde à la naissance d un 
noyau de vie courte dont la mort donnera effecti- 
 vement lieu à une Shea détecteur B, 
sine temps mort supposé négligeable. 

13 5. Intervention des coïncidences fortuites (les 
Lédétecteure et le dispositif d'enregistrement des 
- coïncidences ayant des temps morts négli- 
ne eables). — 5.1. Supposons maintenant que les 
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hypothèses a et d restent seules admises parmi celles 
proposées dans 3. Nous continuons ainsi à admettre 
que les détecteurs ont un temps mort négligeable 
et qu'ils produisent une impulsion sans retard 
appréciable par rapport au phénomène détecté. 
Mais, en plus des réserves faites dans 4 sur le ren- 
dement et sur la non-spécificité des détecteurs, 
nous tenons compte maintenant du fait suivant : 
les taux de comptage sont suffisamment élevés 
pour que la vie de chacun des noyaux étudiés 
ne soit pas isolée, dans le temps, d’autres phéno- 
mènes détectables. C’est ainsi que le chronomètre, 
déclenché par la formation d’un noyau instable, 
peut repérer fortuitement une impulsion parasite 
du détecteur B ou une impulsion due à la mort 
d’un autre noyau instable. D’autre part, le chrono- 
mètre peut aussi être déclenché par une impulsion A 
parasite et repérer fortuitement une impulsion B 
quelconque. 

Nous pouvons encore définir les coïncidences 
spécifiques, correspondant au cas où le chrono- 
mètre, déclenché par la formation d’un noyau 
instable, repère la mort de ce même noyau : les autres 
coïncidences sont dites coïncidences fortuites. 

Un cas où toutes les coïncidences sont fortuites 


est celui où les deux détecteurs À et B détectent 


deux séries de phénomènes indépendantes l’une 
de l’autre (par exemple, impulsions de deux comp- 
teurs sur lesquels agissent, séparément, deux sources 
distinctes). Si nr est le taux de comptage, par 
unité de temps, du détecteur B, il se produira en 
moyenne n$ At impulsions B entre les instants où 
le chronomètre indique l’ « heure » £ et l’ « heure » 
{ + At, lors d’une des ses courses. Si nn déclenche- 
ments du chronomètre se produisent par unité de 
temps, le nombre correspondant de fronts d’im- 
pulsions B observés dans la « bande » |f, { + At] 
est np Np Af. 

La mesure expérimenale de np, nr et np ng At 
permet de déterminer Af, avec d'autant plus de 
précision que le nombre total de coïncidences 
fortuites enregistrées est plus élevé : c’est une 
méthode d'étalonnage du chronomètre. 


5.2. On donne, dans ce qui suit, le principe du 
calcul des coïncidences spécifiques et fortuites dans 
le cas qui vient d’être défini. 

Soit un déclenchement du chronomètre, à un instant 
que nous choisissons comme zéro. Cherchons la proba- 
bilité q (t) dt pour qu’une impulsion B se produise 
entre les instants t et { + dt, comptés à partir de 
ce zéro. Cette probabilité est la somme de deux 
termes 

10 Effet du « taux de comptage parasite » fs 
(cf. 2), soit fe dé; 

29 Mort d’une fraction kÿ Adf des v noyaux 
instables existant à l'instant {, soit Xn Avdt. 

Pour calculer », on peut classer dans deux groupes 
les noyaux instables étudiés 


— Dans l’un, ceux dont la naissance n’a pu 
être détectée par A pour des causes géométriques : 
angle solide, écrans, ete. et non à cause de l'instant 
où elle s’est produité; soit v., leur nombre; 

_— Dans l’autre, ceux dont la naissance est 
détectée par À si son temps mort est pratiquement 
nul, que cette détection ait ou non entraîné la mise 
en route du chronomètre; soit v, leur nombre. 


Les instants des naissances des noyaux du premier 
groupe sont répartis au hasard par rapport à une 
origine des temps quelconque; le nombre moyen 
de ces noyaux présents à un instant quelconque 
est 


71 
Vexte= (I = ka) Le R 


En ce qui concerne les noyaux du second groupe, 
il faut remarquer qu’ils se répartissent entre deux 
catégories 


— ceux dont la naissance a déclenché le chrono- 
mètre ; 

— ceux dont la naissance n’a pas déclenché le 
chronomètre, parce que l'impulsion A correspon- 
dante s’est produite à un instant où ce dernier était 
déjà en fonctionnement à la suite d’un déclenche- 
ment antérieur. 


5.3. CaLcuL de v4. — Poursuivons le raisonne- 
ment dans où le temps mort 0 du chronomètre n’est 
pas cumulatif. 

Le calcul de »,, contribution à » des noyaux du 
second groupe, peut être effectué selon le principe 
suivant : 


DSL DDelons et. re le, ARMES 
valeurs définies des intervalles séparant les durées 
successives de fonctionnement du chronomètre, 


-(Ti#TetTat30) -(T+7:+28) 


FIg er, 


qui ont précédé celle dont le début a été choisi 
pour instant zéro (fig. 1). Les déclenchements 
précédents du chronomètre se sont donc pro- 
duits aux instants — (T7, + 0), — (T; + T, +20), …, 

(Ts + Ts + «+ Ti +10), . Aucune impul- 
sion À n’a eu lieu au cours des intervalles T, qui 
sont les durées de sensibilité au déclenchement du 
chronomètre. Pour chacun des temps morts de 
durée 0, on calcule le nombre de noyaux du second 
groupe créés pendant cette durée (y compris celui 
dont la naissance a éventuellement déclenché le 
chronomètre) et non détruits à l'instant #. Le 
résultat »; de ce calcul pour le à" temps mort 
est une fonction de T ++. ET: 


= LN , \ PE 12 " Me Po 
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5.3.2. À aie de la loi de probabilité re x 
à la valeur de Ti + Tite. + T;, on calcule 
la valeur moyenne »; du nombre déterminé ci-dessu 
(nombre de noyaux du second groupe, non détrui 
à l'instant 4, et formés pendant le à" temps mort ss 
précédant l'instant zéro). , 


5.3.3. On effectue la somme des termes 
correspondant aux valeurs de à allant de 1 és “4 î 


ÉTAT 


5.3.4. On ajoute, à cette somme, un terme pt 4 
correspondant au déclenchement ayant lieu à 
l'instant zéro. Ce terme est calculé comme dans 
l'opération 5.3.1 mais les limites de l'intégration 
sont o et f, au lieu de o et 0. 


On en déduit enfin 
Le 
YA ==, w+ 
= 


Dr } 
Ce calcul, exposé en annexe (5. 1) aboutit au. 
résultat suivant pour la participation à » des os 
du deuxième groupe 


e—À l 


1+(1— er) 24 


9.5. q (?) df — f5 dé + kyAv dfpeut donc se m 
sous la forme 


5.5.1. g(t) dt = 
avec 


À Po e—hl dé + y dé, 


D. ka KB Po I 


142 s 
PASTEUR er) 4 


Rappelons que q(f) df représente ici la. pro 
bilité pour que, entre les instants teti + dé S 


(de temps mort supposé négligeable) donne 
impulsion. 40e 


Le terme en e-X et le terme non ace 


cidences spécifiques et aux coïncidences fort 
Pour plus de commodité, nous continuerons cep 
dant à désigner par « spécifiques » et « fortuit 
les coïncidences représentées par ces deux ter 


9.9.2. EXPRESSION APPROCHÉE DES RÉSULTA 
PRÉCÉDENTS. — Il est à remarquer que, 1 
souvent, la vie moyenne des noyaux instable 
est beaucoup plus courte que l'intervalle 


PTE TS te DE ANT ñ aan DT EU ee D. 
et pulsions consécutives du détecteur À, ce qui 


peut s'exprimer par 


LR ni ÆÀ 
Dans ce cas, | 
7 ka kg no 
Po ne 


appelons que p, est alors la probabilité pour 
un déclenchement de chronomètre corresponde à la 
C ation d’un noyau instable, dont la mort sera 
enregistrée par un détecteur B de temps mort négli- 


able (Cf 4). 


_ 5.6. Le rapport du nombre de coïncidences for- 
es au nombre de coïncidences spécifiques peut être 
résenté, à un facteur près, par : 

a): 

k» m0 


=) (+ 


l en ressort que, pour diminuer la proportion 
coïncidences fortuites (À étant imposé), il y a 
ÉD A : 


LNUT: 
_ÀPo ka UN) À DS 


Ve 


6.1. Diminuer les taux de comptage parasite f4 
f», c’est-à-dire utiliser de préférence deux détec- 
urs spécifiques respectivement de la formation 
: de la mort des noyaux étudiés, et ayant un bruit 
de fond faible. 


5.6.2. Augmenter les rendements ki et ks des 
étecteurs. Toutefois, si f1 7 fr 7 0, le seul intérêt 
augmentation des rendements est de diminuer 
durées de mesure nécessaires pour obtenir la 
cision statistique désirée. 


5.6.3. Diminuer n,, c’est-à-dire l'intensité absolue 
a source. fA et f, sont très souvent proportionnels 
: c’est le cas où les détecteurs A et B ont un 
ruit de fond négligeable, mais où ils enregistrent 
les rayonnements émis par la source et ne corres- 
lant pas à des formations de noyaux dans l’état 
stable étudié (pour le détecteur A) et à des morts 
ces noyaux (pour le détecteur B). Dans ce cas, 
a intérêt à diminuer n, le plus possible. 
is on peut se trouver dans le cas où, en pré- 
d’une source faible, on est amené à tenir 
ipte du bruit de fond + indépendant de l’inten- 
e la source. Il est alors évident que, si l’on 
nue trop n$, On finira par enregistrer presque 
lusivement des coïncidences fortuites dues à 
bruit de fond. 
; ’on écrit nm et n° sous la forme 


n = Kno +9 


l’on étudie la variation de 


| nn _ Kart 9a)(Kn%o+ 95) 
2. CS (ka kB no À) 


fonction de ns, on trouve aisément que pour 
nenter le rapport des coïncidences spécifiques 


FES ee. nee à : Free 
>: ns 4 Le A e 4 a de 
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aux fortuites, il faut augmenter n, dans le cas où 
KiKp 78 < 94 9m 


c’est-à-dire 


9.6.4. Les considérations développées dans 5.6 
sont valables, en première approximation, dans les 
cas exposés ci-après (6). 


9.7. DÉTAIL DU CALCUL SIGNALÉ DANS 5.3.4 — 
5.7.1. Calcul de v;. — La figure 2 représente le 
temps mort correspondant au ti" déclenchement 
du chronomètre ayant précédé l’instant zéro (fig. 1). 


N/nstant du 1€" déclenchement précédant l'instant O 
+ ot ————————- +Ti+10) 


Ka 0 


Il y a une probabilité pour que ce déclen- 


na 
chement du chronomètre corresponde à une nais- 
sance de noyau instable et, par conséquent, une 
probabilité 


Si ) exp 
(2) exp 


pour qu’il corresponde à la naissance d’un noyau 
non encore détruit à l'instant é. 
D'autre part, il y a une probabilité 


A(Ti+ To+...+ Ti+i8)]e—Àt 


exp[— À(71+ Ta+...+ Ti i0)] et exs 


pour qu’un noyau instable, formé entre les ins- 
tants s et s + ds suivant le it" déclenchement 
que nous considérons actuellement (fig. 2), subsiste 
encore à l'instant £. Les noyaux instables (du deuxième 
groupe cité dans 5.2) étant formés à raison de kins 
par unité de temps, on en déduit la contribution 
à v, des noyaux instables éventuellement formés 
pendant le temps mort 0 du chronomètre 
0 
re cl ET CU Prier 0)] et f. eh ds 


0 


= (2) (e10—1)exp[—2X(Ti+ To. Ti+ i0le-à. 

Il suffit d'ajouter à ce résultat le terme corres- 
pondant au noyau instable éventuellement formé 
lors du i" déclenchement. 


6 


On obtient ainsi : 


L, x0 — 
PR \n0 , Æanale 1) 
un À 


< exp[— A(Ti+ To+.+ 75 10)] ext, 


5.7.2. Le calcul de la valeur moyenne »; de », 
se ramène à celui de la valeur moyenne de 
exp[—À(T; + T;, +...+ T;)] pour toutes les 
valeurs possibles de T;, + Ta +... + Ti 

Les évènements susceptibles de déclencher le 
chronomètre se produisant à raison de na par 
seconde, on peut calculer la probabilité p; (T) dT 
pour que T,'+ T, + :.. ET; soit compris entre T 
et T + dT' en partant des bases suivantes : 

a. Il y a une probabilité e—"4$ pour que la pre- 
mière impulsion À produite, à partir d’une origine 
des temps donnée, soit postérieure à l'instant s; 

b. p: (T) dT est la différentielle de P; (T), pro- 
bilité pour: que T;, +... + T;>T. 

On parvient ainsi au résultat suivant : 

i—1 


(&—1)! 
La valeur moyenne de exp [—2(T;+T,+...+T;)] 


est donc 
JA ie Ti cm at dT! 
(ii)! 


Un calcul par récurrence, mettant en œuvre des 
intégrations par parties, conduit pour cette valeur 
au résultat suivant : 


LU 7 
Na + À 
Par conséquent, 
À | en / i 
aus ra(e 2 ( S ) rer 

nie : n ny eh) Ji 
= [+ (000 58] | : ext, 

OR ; : 


5.7.3. Le calcul à effectuer est maintenant 
celui de 


pi T)AT = ni, en hide. 


ce qui revient à calculer 


L-] Es = 
D LUN e—X0 L La n A e—À1û y 
ni + À Ra (Eee YA) Es 


Dpt 


I 
( +) e—X6 


1+(1— e—À0) 2 


(en mettant le dénominateur sous la forme 1 +e, 
où € est souvent faible par rapport à x). 
On aboutit ainsi à 


æe 
Gras Fa Ro UN 
Ù DÉBUT. 
Fa À 


i=1 14+ (1— e—)8) A 


0 (1— 620) 74 
A e—t, 


5.7.4. v, se calcule comme », et ts ee: ‘ 
termest ‘l'un est dû au noyau instable par la nais- 
sance duquel le chronomètre est éventuellement LÉ 
déclenché à l'instant o; l’autre est dû aux noyaux 
instables éventuellement créés entre l'instant d 
et l'instant é. té 


se présente donc sous la forme 


kan 
VA = nn _e (Eu :) K et, 


À ® TEA 
avec 
—10 + fr — e—À0 
: la LUN k S ) 
ES DE ñ 
F NT ES 


En effectuant K |: + (1 — er) = on 


aisément 1. 
Par conséquent, 


bu LAN LUN) Fa (= 2) e—ht 


A = 


expression signalée dans 5.3.4 et qui est l'ob 
du présent calcul. 


rapport 5 est suffisamment faible, va 7 — 


ce qui correspond au résultat obtenu dans 4. 


6. Intervention des temps morts des dé 
teurs et du dispositif d'enregistrement 
coincidences. — 6.1. L'hypothèse d, prop 
dans 6, concernant les temps morts des détecter 
n'est généralement pas respectée. Mettons à part 
le cas du détecteur A, en rappelant seulement q 
le taux de comptage n\ qui intervient dans 
calculs est toujours celui qu’aurait le détecteu 
avec un temps mort négligeable; on peut calculer 
si l'on connaît le temps mort réel de A. Si ce derr 
est supérieur à celui du chronomètre 6, il faud 
en outre, dans les calculs, remplacer 0 par la val 
du temps mort de A. 


6.2. En ce qui concerne les temps morts du dé Ë 
teur B et du dispositif d'enregistrement des coi 


LENS 4. 


+4 


cidences, nous nous intéresserons seulement à deux 
Cas qui ont un grand intérêt pratique : 


6.2.1. Celui où le détecteur B a un temps mort 


non cumulatif 0% supérieur à 0 : 


6.2.2. Celui où le détecteur B a un temps mort 


_ négligeable, mais où l'appareil de détection des 


_ mètre, celles qui la suivent étant perdues : 


coïncidences différées ne peut détecter qu’une seule 
coïncidence pour un seul déclenchement du chrono- 
c'est le 
cas, par exemple, du dispositif d’enregistrement des 


coïncidences par photographie d’un tube catho- 


dique décrit par ailleurs (Ballini, Thèse). 


6.3. Nous allons calculer ci-dessous, dans chacun 


de ces cas, le nombre de coïncidences différées 


réellement détectées : pour simplifier, nous admet- 
trons que n € À, ce qui est d’ailleurs très souvent 
réalisé. 

La marche suivie pour ce calcul est la suivante : 


parmi N» déclenchements de chronomètre pris en 


considération, on peut distinguer deux groupes. 


6.3.1. N,p, correspondent à la naissance d’un 
noyau instable dont la mort participerait effecti- 


. vement au taux de comptage nx3 si le temps mort 


_ du détecteur B était négligeable : 


ces déclenche- 


_ ments peuvent donner lieu à l’enregistrement de 


 coïncidences spécifiques et de coïncidences fortuites. 


6.3.2. Np (1 —p,) ne correspondent pas à la 
naissance de tels noyaux et ne peuvent donner lieu 
qu'à l'enregistrement de coïncidences fortuites, 

; k1k 
Rappelons que le sens physiques de p, ee — 
a déjà été précisé dans 4. 


6.4. Nous allons calculer séparément les nombres 


- de coïncidences effectivement enregistrées au cours 
de ces deux groupes de déclenchements. 


6.4.1. Examinons d’abord le cas des No (1 — po) 


_ déclenchements ne pouvant donner lieu qu’à des 
_ coïncidences fortuites. Une impulsion B, produite 
entre les instants { et { + dt suivant un de ces 


 déclenchements, ne donnera lieu à l'enregistrement 
d’une coïncidence qu’à l’une des conditions sui- 


_ vantes : 


M us le cas 6,2 1 (temps mort 0, non cumulatif 


$ 


du détecteur B), elle n’est pas produite pendant 


. un temps mort de B : la probabilité pour que cette 


I 
RE : ter PERRET 
condition soit réalisée e Fes) 


Dans le cas 6.2.2 (temps mort du dispositif 


d'enregistrement des coïncidences), FPimpulsion B 
- n'a été précédée par aucune autre entre les ins- 


- tants o et { : la probabilité pour que cette condi- 
- tion soit réalisée est e-"5’, 


= nd NN cie 


* 


EXPLOITATION DE RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX BRUTS 7 


La participation à C(t) dt (défini dans 2) de 
ces Nn (1 —p;) déclenchements est donc 


KNp (1 — po)7ip dé, 


avec, suivant le cas, 


I (6.2.1) 
RE 
À (+ n80p) 


ou bien 


6.4.2. En ce qui concerne les Np, déclenche- 
ments susceptibles de donner lieu à l’enregistre- 
ment de coïncidences spécifiques, calculons d’abord 
le nombre de ces dernières. Les conditions pour 
qu'une impulsion B, produite entre les instants f 
et {+ dt, donne lieu à lenregistrement d’une 
coïncidence, sont les mêmes que pour le calcul 
précédent. L'expression N»p, AeŸ df, obtenue à 
partir de 5.5 doit donc être multipliée par 


T S 
rm ou € # 
(1+ 808) 


suivant le cas, pour obtenir le terme correspondant 
duC(D'ar 


6.4.3. Ces Nop, déclenchements peuvent aussi 
donner lieu à l'enregistrement de coïncidences 
fortuites : mais une telle coïncidence ne peut être 
enregistrée entre £ et { + dt que si les deux condi- 
tions suivantes sont réalisées : 


— Le noyau créé lors du déclenchement (ins- 
tant o) subsiste encore à l'instant { (probabilité e-X’); 

— Il n’y a pas eu blocage par une impulsion B 
antérieure susceptible de donner lieu à l’enregistre- 
ment d’une coïncidence fortuite (probabilité K 
déterminée plus haut). 


Le terme correspondant de C(f)df est 


NPoe * Kns dt. 


6.4.4. En ajoutant ces différents termes et 
en divisant par N», on obtient la nouvelle forme de 


C(t) dé 
g(t) dé — a 


g(t) dé = K dff po(À + np ) et + (i— po} 


où K — ——— si le détecteur B a un temps 


(1+npûr) 

mort non cumulatif 6, supérieur à la durée du 
signal-chronomètre et K — e-"st si, 05 étant négli- 
geable, on utilise un dispositif ne permettant d’enre- 
gistrer qu’une coïncidence par déclenchement; p, est 
défini dans 4 et 5.5; n est le taux de comptage 
qu'aurait le détecteur B s’il avait un temps mort 
négligeable. Dans le cas où le détecteur B a un 
temps mort 0» non cumulatif, 


K(1— pong = (1 —po)nr 


8 er MT GUN AND 


où ny est le taux de comptage du détecteur B tel 
qu'il est observé. 


6.5. INTERVENTION DES COINCIDENCES INSTAN- 
TANÉES. — S'il y a des coïncidences spécifiques 
instantanées (à raison de c; par unité de temps) 
entre impulsions B et déclenchements du signal- 
chronomètre, il faut remplacer ny par n—ci 
pour caleuler les « fortuites » dans le cas 6.2.1. En 
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ESSAI D'INTERPRÉTATION MOLÉCGULAIRE DES CONSTANTES ÉLASTO-OPTIQUES 
DU CHLORURE DE SODIUM : te 


Par M. P.-MARCK ‘et MH TAUREL: 


Centre d'Études cristallographiques. Faculté des Sciences de Nancy. 


Sommaire. —— Les auteurs calculent la variation de polarisabilité de l’ion CI- en fonction des constantes 
élasto-optiques de Pockels lorsque le chlorure de sodium subit une déformation statique. 


Dans une théorie moléculaire de la diffusion 
Rayleigh par le chlorure de sodium [1], la polarisa- 


bilité électronique des ions Na+ et CI- est supposée : 


isotrope, même lorsqu'une onde élastique sillonne 
le cristal. 

Nous nous sommes proposés d'étudier le cas où 
le cristal subit une déformation statique, afin de 
vérifier la validité de cette hypothèse et, éventuel- 
lement, de la compléter. 

On sait [2] que les variations d’indice de réfraction 
sont alors liées aux déformations du milieu par les 
constantes élasto-optiques de Pockels. Pour un 
cristal cubique, de type de symétrie O, les termes 


_ du tenseur des susceptibilités électriques sont donnés 


par des expressions approximatives du type 


_ n' nt 
Kvx = Ko+[ putde+pisyy + pro 25] 7) Ky:=pPuiYz ets 
(is AT 

ER S és ni n° 
Eyy = Ko + pire + pu9 y + Pi £z| at Kia = Pis £a 
nr pa 

7 ; ; re ni 
zz Fe Rey = Phys; 


k, re la suceptibilité électrique du cristal 
non déformé; 


TOME 14, JANVIER 1953, PAGE 8. 


les px sont les constantes élasto-optiques de Pock 
n est l'indice du cristal non déformé; 


Les Ya … représentent les déformations 
ce ou de dw ; PR. 
milieu (æ. = + Uz = de a dy? U, V, W, as LES 


déplacements du point de coordonnées x, y, :) ; 
Pour NaCIl [3], a 


Pi—=0 107 Pii= 0,178, DEC 0168, 
ñn=1,56 pour la raie D du sodium. 


La difficulté qui se présente, dans tous les : 
blèmes de ce genre, est de connaître la valeu 
champ local (ou champ interne) qui polarise l 
dans le cristal. | HE: 

Lorsqu'on suppose, dans un cristal cubique 
ions ponctuels, le champ local F est lié au € 
électrique E et à la polarisation P par la f 
de Lorentz-Lorenz : 


ue 
F=E + {* 


12e 


Si, au contraire, on admet un « recouvre 
partiel des ions [4], on est conduit à poser 


F=E+7)P. 


o = ve (: he k 
ds 4 ES "2S: | S # 
0% PRET UNE 4 ‘ y DIE tee" 
) 


E DES CONSTANTES ÉLASTO-OPTIQUES 


ATR 


! urney Lrouvent 7 — 0,06 à Condition debite moment AM, induit dans un ion CI- et le cl 
dre comme polarisabilité des ions Na+ et CI- local F I ; SR A aa 
p larisabilités AE NE NA par la relation tensorielle 


dM>=|[4:}F. 

%1 = O,19.1072#, A2 = 3,53.10 24. 

:: PERS Les termes de [A,] doivent s’ i i 

$ = 2 exprimer en fonction 

- Le raison du grand nombre de faits expérimentaux des déformations de la même manière que les suscep- 
ont rend compte la formule de Lorentz-Lorenz,  tibilités électriques. On doit donc avoir 

S supposerons dans ce qui suit 


js Arr xs Axs | 


ous admettrons, par contre, que les polarisa- Avec x 
lités «, et x ne sont. pas les mêmes à l’état libre Qu — do dEe + 0Yy+ ze, 
et dans le cristal; suivant Schockley [5], nous dyy= dot bte + ayy+ bz, 
_ Posérons Uzz = + Dry bYy + a3:, 


RER ES DA 
3 LE PE, 


M—=0,28.10 2%, ae — 2,92. 1024. TRUE) 
À Xzx = CZ) 
es facteurs dont dépendent les constantes élasto- Axy = CT y. 
tiques sont : 


L'étude précédente fournit 


ä. La variation de densité ionique au cours de la 
ormation ; a + 2b 4 D 10 

. La variation de polarisabilité des ions; F #1 
_c. La variation subie par le facteur y intervenant Etude d’une dilatation z.. — Pour déterminer 
dans l'expression du champ local. le champ local dans un cristal cubique, Lorentz 
utilise le raisonnement suivant [4] : 


l 


a 


Étude de la déformation conservant la symé- = 
e cubique du cristal. — Lorsqu'on impose la 


AT 
Fi 
La variation de susceptibilité électrique fournie par 
s constantes élasto-optiques est donnée par l’ex- 


ï istal demeure cubique. Le facteur y reste égal à 


ion 
PAS PR CN D o)e— 02e. (&l) 
Ç #E Schéma 1. 
autre part, la constante À est toujours donnée 
la formule [4] : Lorsqu'on soumet le cristal à un champ électrique E, 
Ma ea) x |, un ion O est soumis au champ supplémentaire dû 
FAT Nice un à tous les dipôles induits. Séparons ces dipôles en 
3 deux parties : 


a. Ceux qui sont situés à l’extérieur d’une cavité 
de rayon R et de centre O. Pour un rayon sufi- 
samment grand, on peut admettre qu’ils ont la 
même action que le milieu continu qui les contient. 
Cette action se réduit donc aux charges de pola- 
risation portées par la surface sphérique qui limite 
la cavité. On montre aisément que le champ résultant 


st le nombre de paires d'ions par centimètre 

SOL 2,20. 1072; : 

: «2 sont les polarisabilités des ions Na* et CI. 

‘ion Na+ ayant un faible volume et possédant 

polarisabilité 10 fois plus faible que l'ion CF, 

is admettrons que «; ne varie sensiblement pas. 
cette hypothèse, on trouve 


est égal à e P, P représentant la polarisation du 


Ak = — 0,44€ + 0,046.10?t da. (2) 
= ; milieu continu. 
1 égalant (1) et (2), on obtient = b. Ceux qui sont situés à l’intérieur de la cavité 
dés = 14,5.107?*6. sphérique. Par symétrie, le champ résultant qu’ils 


ER ; : EU ES exercent est nul. 
our tenir compte des déformations qui détruisent 
rmétrie cubique du système, il convient de lier Ce raisonnement peut être étendu au cas où le 


BR SET VE SNS Se MM: 

: à As CL RS PA 2 
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cristal subit une déformation élastique. Examinons avec | os 72 
celui où seule z. est différente de O. La sphère . 8n[pi+ gi+rt—3(prq+qr+ pt), NW 
DE 7 À , EN 


précédente devient un ellipsoïde d’axes 
Co RATE Z2): 


A0 — 00—R 
Pour les polarisations dirigées suivant Ox, Oy, Oz, 
le coefficient = doit être remplacé par L, M, N, 
tels que 


Se 22 RTE RE 
Lane (is) At 3 I 5 4 


(voir Note D). 
D'autre part, les dipôles situés à l’intérieur de la 


cavité n’ont plus une action résultante nulle. I] est 


nécessaire d’opérer terme à terme pour l’évaluer. 


Envisageons tout d’abord le cas où l’on crée un 
champ ÆE, parallèle à O,. — Supposons qu'à l'ori- 
gine O des coordonnées se trouve un ion CF. En 
absence de déformation, les coordonnées d’un ion 
rapporté aux axes du cristal passant par O sont de 
la forme 


be 
RTE 
SEM 2 2 DS ETES 
RENE + g+r) = —d 


(4 étant la longueur de la maille); pour d? pair, 
on a affaire à un ion CI-, pour d? impair à un ion Na*. 


YB) 
50 


30 


1 U 21 31 


Fig. r. — Action des ions Na* sur un ion CI- central. 
Déformation z., champ électrique parallèle Ox ou Oy. 


La répartition des ions au voisinage de O est indi- 
quée en détail dans la référence [1], p. 329. Sous 
l'influence de E,, les ions Na+ et CI- portent des 
moments dW, et dM, dirigés suivant Oy. Chacun 
d'eux crée au centre un champ 


NH ER 


A, = 


dr. 


L'action résultante de tous les ions situés sut une 
sphère de rayon 0 est nulle par symétrie. 

Il est donc normal, lorsqu'on crée une défor- 
mation z:, d'envisager l’action résultante dH, 
des ions qui, au repos, se trouvaient sur une sphère 
de rayon 0. On trouve 


dy 
dH,= Bz: re 


Cha ET 


n représente le nombre d'ions se trouvant initiale 
ment à la distance 0. k 


zB! 


> 
' 
ge 
\ 
| 


ET _—— mL 
2 0 2 30 #0 50 
Fig. ». — Action des ions CI- sur un ion Cl- central. 


Déformation z.,, champ électrique parallèle à Oxou Oy. 


TaBceau [. 


Action des ions CI- sur un ion CI- central. 


2. PNG FX DRASS 
DNR LEARN CS TTC —8 ,46 : —8,46 
RL à DMC 2 6 —2,46- 
CCR REED TT —3,27 —5,73 
CRE RER ES DORE —1,06 —6,79 
TOMATE LATOPES 3534 LS 46 
LOS PE PREe DDR —1,03 — 1,49 
ES Ter one 4 DANS —1,95 —6,44 
FOSSES AIO NO 0,70 —5,69 
PA RE DD UNE —0,19 —/,81 
Mctosoarere LE ROMA 0,5 0 
BOL ete HAS AS —0,26 —{,,530 
DORE ER CEE —0,23 00 


TABLEAU IT. 


Action des ions Na+ sur un ion Cl- central. 


0? DAC UT B. DB 
RS ES AE : TOO 48 0 Fe 
ARR NT ARE —8,2 39,8 LEE 
SE Me de ÉL UL0 3,43 42,430 
re CRM SRE LE 2 DLADNEE So |! 11078 
PRÉ 3120 0 1, 17 4-0 
ELA REA Sr LTONE 1517 422 
LA Ste LP CAT LE) À —0,27 “10e 
LEE Se AR SC PME —1,46 39,4 
D te Pre HOT 1,98 41,4 


Les tableaux et les courbes ci-contre indiqu 
la somme des quantités B en fonction du rayon R de 
la cavité initialement sphérique. L'expression ZB 
relative à l’action des ions CI- sur l’ion CI- central, 
tend vers une limite égale à — /,8. :, 58 

L'existence d’une limite indépendante du rayon 
justifie le procédé de calcul utilisé. De mêm 


< + : — E : MATE AVE 


sion 2B, relative à l'action des ions Na* 
CI- central tend vers 41. Sora 


donc s’écrire 


dM; 
me se AE 


Tr D 
1+ 52) P— 4,854 


i l’on sépare la polarisation P en deux fractions À; 
Pa dues aux ions Nat et CI- et si l’on appelle F; le 
P local agissant sur l'ion Na*, on a les relations 


3 
dM; = ai Fi =? TU+ 3), 


De Re Pt (+ 2) 
Î 


Ayy = &9 + Ds. 


orsqu'on introduit ces expressions en (3), on 


(4) 


On peut refaire la même opération sur un ion Na+ 


4 FRE 


Fa 


(+52) Pit Pr) 


ee 4.8 Lip. 
4 


({i+z)=£+ 


ZzP1 + 


(5) 
relations (4) et (5) permettent le calcul 


et P, en fonction de E. On en déduit la nou- 
usceptibilité. Lorsqu'on fait 4 — 5,63.1078 cm, 


Fee 0,071—0,0616 2; + 0,0224 0%: 
ss 0,697 + 0,2383;— 0,08903- 


(6) 


utilisation des constantes élasto-optiques fournit 


nan! 
= ko + gr Pa35e — 0,115+0,084z. 


à kyy = 


(7) 


| égalant ces deux valeurs, on trouve 
“200 Doro 


constate aisément que les termes B définis 
édemment prennent dans ce cas la valeur — 2B. 
deux équations (4) et (5) deviennent 


7 4 
+4)=E£+ Se (1 54) (Pipe) 
8 
SE D ce Pi— TsPs 


champ local F, agissant sur l'ion C1- central | 


tué à l’origine des coordonnées. On obtient alors 


TR LINE 


RE DES CONSTANTES ÉLASTO-OPTIQUES 


= D'où la valeur de k::. En écrivant que 


kez == Ko me Fa PU Se) 
on trouve 
COM TOR 
On obtient ainsi 
a+ 2b=14,42.10—?# 


en bon accord avec la valeur 14,5.10-% trouvée 
dans le cas de la déformation « cubique ). 


Schémas 2 et 3. — Schéma des deux déformations 
dont la superposition conduit à y. Schéma 4. 


Étude du cisaillement y. — Lorsqu'on soumet 
le cristal, ayant subi la déformation y. à un champ E,, 
il apparaît les polarisations | 


Py= koE;, 


nt 


en NUE By:E), 


avec 


Nous suivrons la même méthode que précédem- 
ment pour exprimer les champs locaux s’exerçant 
sur les ions CI- et Na+. 


Supposons tout d’abord qu’à l’origine des coor- 


données se trouve un ion CIl- et envisageons une 
cavité sphérique de rayon R entourant l’origine. 
Après déformation, cette sphère devient un ellip- 
soide d’équation : 


a+ y2+ 32—9(y:)ys3 = R?. 
Les cosinus directeurs des axes Ox’, y', z' de cet 


ellipsoïde, ainsi que les valeurs des demi-axes corres- 
pondants sont indiqués dans le tableau ci-dessous 


O. æ V2 Ze Longueur du demi-axe. 
D Re 1 0 o R 

I 
je 0) <= — — R ( EE ) 
| V2 V2 : 

I I 
RP ETS (9) ES LE RE R (: SE J <) 

V2 \2 


Les coefficients M et N prennent alors les valeurs 
(voir Note I) 


On constate que la cavité produit au centre les 
champs suivants : 
Dans la direction Oy, 


KE); 


Dans la direction Oz, 


Reste à évaluer l’action des dipôles situés à 
l’intérieur de la cavité. Le champ local agissant 
sur un ion possède deux composantes F, et F.. 
La composante F., nulle en absence de défor- 
mation, est sûrement proportionnelle à y.. Le champ 
résultant dû à cette composante est proportionnel 
à (y-)° et, par suite, négligeable. 

Le problème revient à rechercher les champs 
créés sur Oy et Oz par des dipôles du type AM = &F"',. 
Le champ supplémentaire créé sur Oy par un tel 
dipôle, par suite du déplacement de l'ion, est égal à 


Va:(9ù2— y? dau 


h;=— (yz le ÿ7 
2 
RURAL 
ÿ 
0 #3 
Schéma 4. 


On voit immédaitement que la somme des quan- 
tités h, est nulle, Suivant E,, on a un champ local 
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Fy= Ey+ KEY. 


Suivant Oz, on retrouve pour le champ résultant 
des dipôles initialement situés sur une sphère une 
formule du type 


B ayant la même valeur que dans le cas de la dila- 
tation z-. On en déduit 


ré 
nat be es (- a )#, 


: 4 
Z (ion Nat) = Ts (- EE à 17e 


Pi:+ Poz 


a Ÿ à ‘ 
A Au AE . 
: dé RE Le Ps PAS FA a TRES à 
es le fai que ARRET 
é # à + 
9. (2 RE DOTE 
Pi = Fox i 27 (#+ 2 0Ey 
1e ei 135 
es 


On obtient, en ajoutant membre à membre 


deux relations précédentes, 


_ ays 47 
FE, pe (+ 3 1) 


CHE 
>< (- (ee 4x 
Comme, d’autre part, 
Pr ze P;: 4 
RE = $y:, 


on a finalement 


AC ÂT ; 
= (Tr) Ke 


On obtient ainsi 


CONTROLE 


La valeur obtenue est nettement plus faible 
celles de a et b, mais n'est pas négligeable, con 
nous l’avions supposé antérieurement [6T- ; 


f 


Conclusion. — En utilisant le raisonne 
de Lorentz pour le calcul du champ interne 
supposant la polarisabilité de l’ion Na+ co 
les termes du tenseur des polarisabilités de ri 
ont pour expression 


aux = 3,53.10—%+ 5,42.10—%4%% 
+ 4,5.107%yy+ 45.107247, ON 
ayy = 3,93.10724+ 4,5.107 4% si 
#5,42.107%#y;44,510 27209 
ds =3,63107 4,5. 10 27 00 . 
è +4,5.102y;+5,42.10724z., : 
Aya = 057410 072 
Gex = 0,74-10—# 2», 


ary = 0,74.10 tx. 


Les auteurs remercient MM. Barriol et 
professeurs à la Faculté des Sciences de 
d’avoir dirigé ce “ou 


créé en son centre par une cavité + — 


2 
idale creusée dans un diélectrique de ? . 
tion uniforme. — On sait [7] que lorsqu'on 
le un ellipsoide dans un milieu uniformément 
isé, le champ que cette cavité exerce en un 


CR re Cl ES 
À, 
BR 


LE) 


OUR: CUIR 


R 


7 Le Re : 
4 5 Lauamiroduirait une sphère, Pour un ellipsoïde de révolution autour 
is coefficients L, M, N tels que tel que 


Fa DOM NELE : Er, E=—10) tee 


LR 2 : : j » = A7 2 LA 

coefficient L est donné par la formule | ASE) (+ 5): 
abc et ÉES Dans le cas d’un cisaillement, on a 

LS 0 (a+ 2X)[(a+2)(b2+2)(e2+ 2) 

=$ - M é Er 0 

N s’en déduisent par permutation circulaire, | 


rsque l’ellipsoide est voisin d’une sphère, on ce qui entraîne 


oi. À m= (is 
b—R+e,. c = À + 63, TURN) 
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ÉTUDE DES PROPRIÉTÉS DU BORE 


Par J. LAGRENAUDIE. 
Laboratoire de Physique E. N.S. 


Sommaire. _— Le bore présente, selon des mesures poussées jusque vers 700° C, une énergie intrin- 
sèque d'environ 1,28 eV et les couches minces sont transparentes en infrarouge avec seuil d'absorption 
au voisinage de 1 p. Bien que voisin du silicium, il ne présente encore que des effets détecteurs insi- 
gnifiants, probablement par suite de défauts de structure. 


Rappelons que les trois catégories d'échantillons 
étudiés se composent de 


A. Bore obtenu par dissociation de BBr,; en 
étincelle oscillante, chez M. Hackspill en 1934; 

B. Bore cracké et déposé sur verre à partir 
de B,H,; 

C. Bore fondu au laboratoire de M. Trombe. 


Un premier article a concerné la conductivité à 
basse température et la constante diélectrique. 


Conductivité aux températures élevées. — 
Le bore de provenance À ou C a été placé dans un 
dispositif assurant un contact à pression jusqu'à 
température élevée, celle-ci étant mesurée par un 
couple fer-constantan ou cuivre-constantan. La 
mesure de résistance se faisait directement, sans 
emploi de sondes (celles-ci, pour être assez adhé- 
rentes et de faible surface, doivent être en platine 
soudé sur le bore; le palladium est également utili- 
sable); les morceaux de bore ont été, si possible, 
cuivrés aux extrémités pour minimiser les résis- 
tances de contact avec les pièces de serrage, mais 
cependant les courbes obtenues, sur le diagramme 
classique logo, 7 
par variation de surface du contact, en présentant 
des segments à peu près rectilignes de même pente, 
mais décalés. Une difficulté tient aussi à l’écart 
thermique inévitable entre le thermo-couple et le 
bore. 

Tenant compte de ces erreurs, on trouve que 


manifestent des irrégularités 


les courbes log & 1% sont composées de plusieurs 


segments rectilignes de pentes croissantes vers les 
hautes températures; dans certains cas, on a une 
courbure continue sans coude net; ceci s’interprète, 
comme pour les mesures à basse température, par 
l'existence de plusieurs énergies d’excitation d’impu- 
retés, en plus de l'énergie intrinsèque. 

Les morceaux de provenance À manifestent, dès 
la température ordinaire, une conductivité prin- 
cipalement intrinsèque, avec énergie d’activation 
de 1,3 eV environ. Les morceaux du type C, plus 
Impurs, n'atteignent ce cas qu'aux températures 


© rome 44, JANVIER 1953, PAGE 14. 


+ 


les plus élevées. Si l’on désigne par à l’écart du . 
niveau de Fermi à la bande électronique comportant . 
les porteurs libres, en principe la bande liée ici 
(le B étant de type p selon l'effet thermoélectrique) « 
et « l'énergie d’activation des impuretés jouant le … 
rôle principal à la température étudiée, on a, 


LR € ; DER 
lorsque € est assez élevé, d æ = selon la théorie 


he 
L Ô*o,5 eV vers 500° K; ; 
II. ô* © 0,22 eV vers 5o° C et « 0,32 eV vers 2200 C: 
III. ô* mo,3eV vers 70°C et æ 0,56eV vers 280° C; "0 
IV. ê* L'o,6eV vers 500°K et o,32eV vers 300° K. ES 


de Wilson; 9 est fourni par la pente de la 
courbe logo, 7 ;’ lorsque celle-ci est rectiligne, « 
car alors s : 


CE dû 
74 = 


qui se déduit directement de la pente 


est égal à 0. 


_ On trouve ainsi, sur les morceaux de la prove- 
_nance €, 
à" 0,15, 0,20, 0,26, 0,30, 0,36 


y 


_ et, vers les hautes températures, d* tend vers 0,6 


4,5L 1091 S 


EX 


ÉTUDE DES PROPRIÉTÉS DU BORE 45 


au moins. Ceci conduit à des énergies d’impuretés 
élevées : 0,30, 0,40, 0,52, 0,60, 0,70 eV environ 
et à une énergie intrinsèque d’au moins 1,2 eV. 
Les résultats obtenus avec les morceaux de prove- 
nance C confirment, d’une part, les mesures de 


Fig. 


2 


N. 0* © 0,26eV à 20° C et 0,64 eWM à 5000 C: 
VI. Ô* w 0,14 eV à 200 C; 0,36eV à 3100 C et 0,60 à Goo C: 


* Weintraub ou celles qui concernent les morceaux 
: de provenance A, d’autre part, les mesures de 
conductibilité à basse température. Les énergies 
. de 0,30 à 0,70 eV sont attribuables, soit à des impu- 
_ retés chimiques anormales (de valence élevée), 
soit à des défauts de réseau (lacunes, atomes inter- 
_stitiels). Ce dernier cas se rencontre dans le silicium 
! irradié en neutrons. L'énergie intrinsèque est de 1,25 
à 1,30 eV. Il se peut qu’en réalité elle soit différente 
à la température ordinaire, car les mesures ther- 
miques se traduisant par 
La E 
logs © const. — SIT 


, 


{ 
3 
2 - 


con aura, si EN E + aT (a = const.), 
4 ee 


logo © const. — ——— 
o 2kT 


et l’on mesure E,, énergie intrinsèque prise au zéro 
absolu. La valeur E à température ambiante est 
' fournie directement, au contraire, par l’étude des 
transitions optiques. É 

Les expériences précédentes soulignent le grand 


( 
} 


intérêt du bore en tant que thermistor et montrent 
que celui qui est tiré de BBr, est plus pur que celui 
de provenance C, tiré du bore amorphe par fusion 
Sous vide. Le chauffage du bore, pour les mesures 


- 


h VII. 8% vo,2eV vers 300° K; 0,32 eV à 500 K et 0,64 eV à 8oov K: 
VIIL ô* w 0,20 eV vers 30°C; 0,32 eV à 3000 C et 0,64eV à Goo C. 


de conductibilité, a été effectué dans le vide ou 
sous atmosphère d’hydrogène,. 


5 Fgp9 IX 


F 


1 


Fig, 3. 
è*_—0,65eV pour les trois courbes, dès la température 
ordinaire; bore provenant de BBr, en étincelle oscillante, 


Étude de la transparence du bore en infra- 
rouge. — JL’existence d’une région de photo- 


DA NOR RES L AR ER LE ut ee RES NT PE 
‘ * OT NAT er # 


: D'LEN #7 
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conductivité du bore dans le visible et l’infrarouge 
très proche, avec seuil vers 0,95 p, et la corrélation 
entre les propriétés optiques et photoélectriques 
dans le cas du germanium et du silicium, selon Fan 
et Becker, suggèrent une étude de la transparence 
du bore en infrarouge. Jusqu'ici, le bore disponible 
est microcristallin et assez impur, Ce qui nécessite 
l'utilisation de couches très minces sur support 
transparent : on a ainsi mis en œuvre des couches 
de bore déposées sur verre par cracking de B,H,; 
elles présentent aux rayons X un diagramme flou, 
indiquant une cristallisation imparfaite, mais sont 
de bonne pureté chimique (environ 1/r000€ de 
silicium). 


Schéma de montage. 

S, source au Zirconium; M, moteur synchrone; D, disque 
tournant (hachage à 125 pJs) ; K, monochromateur double 
Kipp ; L, lame étudiée; C, cellule au PS; P, Préamplifi- 
cateur ; A, amplificateur accordé sur 125 p/s; B, détecteur 
synchrone ; E; appareil de mesure. 


La mesure se fait par réception de lumière mono- 
chromatique hachée à 125 p/s sur la lame étudiée, 


0 E 09 T 


143 
125 74 57 ISO 180 195 220 23 
EE) ï ñ L 


DEN ne es ch PAT pet en dre 


, 


puis une cellule Ron au PS: È° sig 
est amplifié par un amplificateur accordé et envoy. 
à un détecteur synchrone. La source lumineuse 4 
une lampe pointolite au fins qui présente 
un pic aigu d'intensité vers 1,5 et le monochro- 
mateur est du type double à prismes de NaCl, 
fabriqué par Kipp (Delft, Pays-Bas). sh 

On mesure le signal obtenu sur la cellule après 
traversée de verre “seul et après traversée du verr 
boré. Le rapport des deux valeurs représente le 
pouvoir transmissif du bore, en négligeant 108 S 
réflexions verre-bore et bore-air; la première repré 4 
sente une faible perte lumineuse, parce que le bor 
adhère fortement au verre et, par transparence É 
travers celui-ci, présente un aspect noir mat; en 
tous cas, son pouvoir réflecteur est très faible; | 
à la sortie, la lun:iére qui atteint la surface bore- 
air est très affaiblie par absorption, et l’on peut À 
négliger la réflexion de sortie; la surface externe du 
bore, côté air, est un peu rugueuse. TES 

Les mesures de répartition spectrale donnent, 
en fonction de À, le logarithme de la transmissivité, 
à une constante additive près; une mesure est . 
faite, à un À donné, pour obtenir la transmissivit 
absolue de l’ensemble verre-bore et du verre seul 
d’où celle du bore. 

Le bore étudié ici, obtenu par cracking, de BH, 


340 345 : : 
290 SNS 38% 4543 X(h) 
-5 Le —+ ï L rt 4. + “à 1 
DID 0,20 0,30 0.40 0,50 0.60 109,5 
Fig. 4. — Pouvoir transmissif T en infrarouge pour échantillons de bore 
déposé sur verre, opaques dans le visible. 


est très absorbant, probablement par impuretés phy- 
siques (défauts de réseau). La transmissivité croît 
très rapidement vers 1,4 a; pour À < 1,4 p, l’opacité 
trop grande des morceaux notés B,, B,, B;, B,, 
opaques à l’œil nu, rend les mesures impossibles; 
avec les échantillons notés B', B:, B:, transpa- 
rents en lumière visible, la mesure est possible 
depuis 0,4 :: environ, jusqu’à 4 x; les mesures sont 
peu précises aux extrémités du domaine étudié, 
par faible sensibilité de la cellule au PbS, opacité 
du verre ou faible énergie lumineuse. Avec les 
échantillons B', B', B', la transmissivité croît 
rapidement à partir de 1 p, alors qu’elle varie peu 
dans le visible. Toutes É courbes dénotent une 


décroissance de transparence vers 3 , D: DSC 
correspond à une bande d’absorption due, so 
réseau, soit à un niveau d’impuretés (0,33 eV environ) 
du type défaut de réseau. : 


Avec les morceaux tie B;, B,, opaques 
visible, la transmissivité, maximum vers 92,5 
diminue dans un rapport de 100 à 1000 entre 
et 1,8 u; cela peut donner éventuellement au bore 
comme au silicium, un intérêt optique (filtres po 
infrarouge). Se 


Les mesures de transmissivité absolues, en € 
raison avec l'épaisseur approximative et la rés 
tance de surface, donnent : 3 


CTP NE à 
CR (290°K) 
m1,5MQ. 

850 KO 

5oo 

750 


165 180 1,95 
DRE RE 


_ La résistivité et la transmissivité (à épaisseur 

donnée) ne varient pas dans le même sens; l’absorp- 
tion n’est pas due seulement à des porteurs libres 
et la mobilité peut varier fortement, d’un morceau 
à l’autre, suivant l’état cristallin (très imparfait). 


» 


$ AU ui) 
235 290 325 345 
ne" 1 + 


3°20 


é 3°%40° 
Graduation de l'appareil 


Fig. 5. — Transparence en infrarouge du bore n° 4, opaque dans 


le visible. 
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K(const. d'absorption) = — 


corde avec la forte constante K rapportée à 1 cm; 
puretés actives au point de vue conductibilité, 
ent de nature physique, en majorité; elles 
nt, en outre, un rôle direct dans l’absorp- 


artition spectrale de T' s'accorde avec un 
photoélectrique vers 0,95 ou 1 ps. Les mesures 
es, comme dans le cas de Si et Ge, indiquent 
énergie intrinsèque et celle-ci se place 
,2 eV à la température ordinaire. 
‘un léger écart, de l’ordre de 0,05 eV, entre 
< énergies intrinsèques, à o et 300° K, d’après 
précède. Avec E —E,; + aT, on aurait 


= Naoe? 
——— D —1,).10 #. 
300 


ninuerait ainsi par élévation de température 


tation du réseau, comme dans le cas de Si 


et Ge et ceci serait en accord avec l'existence 
d'états électroniques de surface, sur le B comme 
sur le Si. Cependant, on doit noter que le bore … 


05 | Log F3 va 


3 
Visile et infra-rouge proche 3,85 
_ lose 041 053 0,6 O7 088 1 125 16 235 40/43 5 —X(L) 
2 T + 1 à 1 1 1E RE 
12 1907 = 25 2°30” Ë 3°30 4° 


& Graduation de l'appareil 
Fig. 6. — Transparence en visible 
et infrarouge d'échantillons B',, B, et B,, 
transparents dans le visible. 


étudié ici en infrarouge, mal cristallisé, a une struc- 
ture sans doute moins compacte qu’un produit 
fondu, tel que les bores des provenances A et C. 


Étude des effets dissymétriques sur le bore. 
— Le contact bore-métal a été étudié, au point 
de vue des effets rectifiants, le bore étant, sous 
divers aspects, voisin du silicium. 

Le bore de provenance A (tiré de BBr;), trop 


2 
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résistant, ne donne aucun effet sensible, sauf en 
certains points, au contact de métaux très électro- 
positifs (Na, Ca, Mg, Be, Al), où l’on a obtenu 
seulement ro-7 À, sous 120 V et 5oc, avec charge 
de 8 MQ, dans le sens B — métal. 

Le bore de provenance C, beaucoup moins résis- 
tant, donne des courbes i—v, à doc, sans dissy- 
métrie apparente, mais reclilignes, ou incurvées 
en $S par effet thermique. Cependant, en intercalant 
un microampèremètre dans le circuit, on note un 
courant redressé, très faible, de l’ordre de quelques 
microampères, la tension appliquée étant de quelques 
volts et la résistance du circuit, bore inclus, de 
l’ordre de 104Q, Ceci s'applique à des contacts à 
pointe, sans que la nature de celle-ci présente une 
influence nette; on peut alors invoquer des effets 
thermoélectriques, par échauffement du contact, 
bien que le sens favorisé soit tantôt B — métal, 
tantôt l’opposé, tandis que le B apparaît toujours 
selon les observations d'effet thermoélectrique, 
comme de type p. Il y a probablement addition 
de deux effets différents, dont l’un est dû à une 
faible barrière de contact. 

En serrant le bore entre deux lamelles de plomb, 
réalisant de larges contacts, on retrouve une légère 
dissymétrie (1 mA sous 2,5 V et 13 ooo Q), alors 
que l’échauffement doit être ici négligeable. Le bore 
de cracking déposé sur verre présente aussi de légères 
dissymétries aux contacts, à large surface, formés 
par des lames d’étain. 

On peut négliger tout effet non ohmique, comme 
le montre l’oscillographe, au sujet du contact du 
bore et du cuivre déposé sur lui électrolytiquement; 
peut-être y-a-t-il diffusion d’atomes Cu, dans le 
bore, comme Pantchechnikov l’a supposé dans le 
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cas du contact du germanium et du Cu déposé par 
électrolÿse sur ce dernier. L 

Au contact entre diverses pointes métalliques 
(AI, Mg, Zn, Cb, W, Mo, Pt) et le B de cracking, 
en paillettes, on note aussi une légère dissymétrie, 
qui peut même changer de sens avec la tension 
appliquée. L'effet est ainsi complexe, comme la 
structure du B de cracking est très imparfaite. 

Cependant, sur deux morceaux de bore de pro- 
venance C, tirés du B amorphe par fusion, des. 
effets rectifiants sont observables sur l’oscillo- 
graphe, bien que le contact soit très délicat. On peut 
utiliser des pointes en acier, W ou Mg; le sens favorisé 
est B — métal, conformément à l'effet thermoélec- 
trique, mais la tension doit être faible (RARE 
à 4 V) et la résistance de charge élevée : avec 250 k& 
de charge, on a pu observer 11 A redressé, sous 2,5 V 
ou 2 Al sous 4 V, à do c. L'effet détecteur a pu 
s’observer aussi à à et 4oo Mc avec pointe en W: 
0,1 à 0,5 4 À sous o,1 V, (tension nominale. donnée 
par le générateur H. F.) dans le sens B + métal. 

Avant de pouvoir généraliser et surtout ‘utiliser 
des effets rectifiants de ce genre, il sera nécessaire 
d'obtenir du bore monocristallin, de mobilités 
assez élevées et de pureté contrôlable. Cependant, 
les effets observés seraient à l'appui de l'existence 
d’une barrière de surface sur le bore, analogue à © 
celle du silicium, mais vraisemblablement bien plus 
faible (moindre densité des états de surface, par 
exemple). 


Je tiens à remercier M. le Professeur Rocard, 
grâce à qui ce travail a été réalisé au Laboratoire : 
de Physique, %E: NS: 2 


Manuscrit reçu le 11 septembre 1952. 


Scientific Public., London, 1951. 
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ESSAI D'INTERPRÉTATION DES SPECTRES D'ABSORPTION DANS LE PROCHE INFRAROUGE. 
I. HYDROCARBURES SATURÉS ALIPHATIQUES 


Par GERMAIN GAUTHIER (1). 


Laboratoire des Recherches physiques à la Sorbonne. L 


Sommaire. — Avec un spectrographe infrarouge à réseau, nous avons étudié, entre 0,8 et 1,9 w environ, les 
spectres d'absorption, à l’état liquide, de dix hydrocarbures aliphatiques saturés. La liaison carbone- 
hydrogène se manifeste par des séries (perturbées ou non perturbées) de bandes d’absorption — attri- 
buables en première approximation aux groupements CH, CH, ou CH, — entre lesquelles se mesurent 
des maxima beaucoup moins intenses, explicables par des combinaisons de fréquences. Celles-ci per- 
mettent, par l’étude seule du proche infrarouge, d’obtenir les nombres d’ondes d’oscillations fondamen- 


tales, qui se placent dans la partie du spectre possédant de beaucoup plus grandes longueurs d’onde. 


Nous avons utilisé un spectrographe à miroirs, 
muni d’un réseau par réflexion (58$o traits/mm), 
rappelant les montages de Barnes [3], de Hardy [18] 
et surtout celui de Pfund [26]. En recourant à des 
miroirs plans, percés en leur centre d’une ouverture, 
on peut faire travailler les miroirs sphériques 
_concaves sous une incidence normale et obtenir 
de bonnes images. Cet instrument a déjà été décrit 
par Yeou Ta [31], mais nous l’avons complètement 
transformé et reconstruit pour obtenir une excel- 
_ lente stabilité et surtout une résolution beaucoup 
plus grande. En effet, l’utilisation, comme récepteur, 
- d’une cellule au sulfure de plomb, reliée à un ampli- 
ficateur à trois étages, fonctionnant avec des radia- 
- tions modulées [25], [16], a permis d’arriver à une 
. sensibilité au moins 100 fois supérieure à celle de 
la pile thermoélectrique précédemment employée. 
On peut alors travailler avec des fentes beaucoup 
plus fines. Le courant, débité par l’amplificateur et 
proportionnel à l'intensité des radiations arrivant sur 
- la cellule, est redressé et envoyé dans un galvano- 
mètre A.O.I.P. d’une seconde de période. L’enregis- 
 trement des déviations de ce galvanomètre, en fonction 
. des longueurs d'onde, se fait sur un papier photogra- 
… phique sensible, la liaison avec le spectrographe s’effec- 
* tuant au moyen d’un système de trois miroirs plans 
_ précédemment décrit [23]. Pour des raisons de 
_ convenance pratique, chaque moitié de notre région 
d'étude s’enregistrait séparément en 15 m environ. 
L'ensemble de cet appareil permettait l'examen 
de la région spectrale 0,8-1,9 p, dans laquelle la 
… cellule, utilisée comme récepteur, possède une sensi- 
bilité particulièrement élevée. La comparaison de 
= Ja structure fine des bandes de la vapeur d’eau 
atmosphérique à r,38 et 1,87 p, telle que nous l’avons 
* enregistrée, relativement à celle qui ressort des 
. spectres de Plyler [27], [28] indique un pouvoir 
- dé résolution de 6 em{ environ : 1 mm du papier 
photographique correspond à 5 em! vers 5 000 eme 
“et à 8 cm1 vers 10 000 CM *. 


PAL 


PA 


PS 


| () BÉclement Professeur au Collège Saint-Jean, province 
. de Québec (Canada). 


Avec tous les spectres des hydrocarbures étudiés 
ici à l’état liquide, nous trouvons une succession 
de régions d'absorption, séparées par des zones 
d'opacité beaucoup plus faible. Dans tous les cas, 


a) RÉ do TE nt rh LR SrT cheecc) À ri. 
; région étudiée 1 
So OURS 3 2 1,5 10 09 À 
M TPE MES + r + E 3 
VONT ER SRE LUE SONG EL TRS TE RE OA PE IE V CE À 
Bandes Harmoniques Bandes de TS : 
fondamentales CH ,CH,,CHa combinaison PET 
b ne 
) CH? , CHs CH2 CH WA 
Es i Fr a z*| SE] 7 $ 
2800 2850 2900 50 3000 cm°! 
c) CH, CH Ch, CH CHa 
5600 5700 5800 5900 6000 cm-' 
d) cH cH, CHs : Ce CH, Chs " 
8100 0 8300 8400 0  8cm'! ; 
e) FA 
CH; CH; CH; CH3 Fa 
10700 10900 11100 11300 cm" S , 
Fig. 1. à 


a. Aspect général du spectre des hydrocarbures; b. Struc- 
ture à 3,4 1. de la bande fondamentale; c. Structure à 1,7 p 
de l’harmonique 2 v; d. Structure à 1,2 y de l’harmonique 3; 
e. Structure à 0,9 & de l’harmonique 4 v. 


d’ailleurs, on peut mettre en évidence un nombre 
plus ou moins élevé de maxima distincts. Les zones 
de jorte absorption correspondent à des harmoniques 
des vibrations fondamentales entre le carbone et l’hydro- 
gène, situées vers 2 900 cmt et les zones de plus faibles 
absorplion à des combinaisons. Nous les étudierons 
successivement. La figure 1 a donné un aspect 
général du spectre des hydrocarbures dans notre 
région. 

Les épaisseurs de liquide, qui sont nécessaires 
pour faire apparaître les bandes de combinaison, 
apparaissent 2 à 10 fois plus fortes que celles qui 
conviennent aux bandes harmoniques. Pour ces 
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dernières, nous avons utilisé des cuves variant 
entre o,1 em dans la région 1,7-1,9 pt et 5 cm däns la 
région 0,9-1,0 p. On voit donc que, sans demander 
1e quantités très importantes de liquide, l’utilisation 
du proche infrarouge, dans un but analytique, ne 
peut pas s'effectuer avec des échantillons de quelques 
millimètres cubes, comme on arrive à le faire entre 6 
et 15 p, par exemple. 

Dans ce qui suit, conformément aux idées dévelop- 
pées par d’autres auteurs, nous considérerons les 
groupements CH, CH, et CH, des hydrocarbures 
comme isolés du reste de la molécule et vibrant 
pour leur propre compte. Cette hypothèse, commode 


pour l'interprétation, est admissible, en première 


approximation parce que, pour les hydrocarbures 
en particulier, l’ensemble de la molécule n’exerce 
qu'une influence faible sur les vibrations des liaisons 
carbone-hydrogène. 

Ce travail reproduit une partie d’une Thèse de 
Doctorat ès Sciences (Paris, 1951) qui n’a pas été 
publiée, et qui a donné lieu seulement à trois Notes 
aux Comptes rendus de l’Académie des Sciences 
000.4251,0857,: 002 eL 5458): 


1. Bandes harmoniques. —— Suivant la théorie, 
les vibrations fondamentales de valence carbone- 
hydrogène se placent dans la région de 3,4 
(2 900 cmt) : deux pour le groupement CH, dont 
une double dégénérée (en première approximation), 
deux pour le groupement CH, et une pour le grou- 
pement CH. 


a. ATTRIBUTION DES MAXIMA OBSERVÉS AUX 
GROUPEMENTS CH, CH, ou CH,. — Les résultats 
obtenus, aussi bien par absorption que par diffusion 
(spectre Raman), concernant les vibrations fonda- 
mentales (région de 3,4 pu), que nous n’avons pas 
étudiées personnellement, sont résumés dans la 
figure 10. Suivant Kohlrausch et Kôppl [22], les 
nombres d’ondes sont : 2851, 2874, 2908 (dédoublé 
énW2897. et» 2910 Ch», par -Hlerz, Kahovec:Æet 
Wagner [19]), 2935 et 2962 cm1, Chabbal [7] 
donne des nombres différant. de 10 em-{ en moins, 
et identifie 2890 cmt provenant de CH;, au lieu 
de 2890 cmt, 

Comme on peut le voir par le tableau suivant, 
l'interprétation du premier harmonique dans la 
région 600-5900 cm1 varie assez fortement suivant 
les auteurs. Nous avons trouvé quatre bandes pour 
les hydrocarbures à chaîne droite el cinq pour les 
hydrocarbures à chaîne rami fiée, la bande de 5350 cm 1 
n'apparaissant que pour ces derniers (fig. 2). La 
reconnaissance d’un hydrocarbure à chaîne ramifiée 
est donc immédiate par ce procédé. 


Positions moyennes (em-—!).,.. 5670. 5750. 5800. 5860. 5900. 
BeRreÿmanoHOL MI. Tac, Ver CHMÉHRUCHE 
PRBareneauz MIE CH AC ARE CH CH; 
U. Liddel et G. Kasper[21].. CH = CHSCT 


Nosattributions. 4... . CHÉMON CHA CHNCHS 


MS 
Fe Et 


Pour les harmoniques suivants, Freyman, en 
particulier, n’ayant pu mettre en évidence que 
deux composantes, pensait qu’ils correspondaient 
à une structure différente du fondamental et du 
premier harmonique. En réalité, si l’on opère avec 
une dispersion suffisante, le fondamental et les har- 
moniques successifs possèdent la même structure … 
complete. 

Le deuxième harmonique (3 ») se décompose 
en deux maxima intenses, escortés de quatre plus … 
faibles. Etude antérieure de Brackett [5]. Suivant 
la figure 1 d, les fréquences de l’hexane se présentent 
à 8265, 8379, 8451 et 8670 cmt et les hydrocar- 
bures à chaîne ramifiée possèdent, en plus, une 
bande CF à 8160 cmt. * 


a n-tétradecane 


b n-hexane 


fi 
c 3, méthylpentane Ne 
d 2, méthylpentane 
e 2-3, diméthylpentane ) 


Ge 2-2:5. triméthy, AGE» 


1 X 1 1 ——— + Es 
6600 8400 2200 cm°} 75970 5600 5700 5600 cm°1 


Fig. 2. — Spectres des harmoniques 2 y 
et 3 y de quelques carbures, sous 1 et 5 mm. 


Le troisième harmonique (4 ») tombe dans la … 
région de 0,9 y, qui est moins favorable relati- | 
vement au pouvoir de résolution du spectrographe … 
utilisé. Pour l’hexane (n), on trouve néanmoin 
des maxima à 10720, 10900, 11045 et 11264 cm 


(fig. 1 e). 


b. CALCUL DES POSITIONS DES MAXIMA Lo 
AUX GROUPEMENTS CH, CH, et CH,. — La for 
mule de Kratzer, reliant la fréquence », de l’har:* 
monique d'ordre n avec la fréquence », de l'oscilla- 
tion d'amplitude infiniment petite, a déjà donné 
lieu à diverses applications et s'écrit $ 

Ya = AVO(TI—ANT + ny — n3z...), 5 


OULTEUR représentent de petites constantes. 
S'il n'existait pas d’anharmonicité (t—y=z=0), - 
en portant en abscisses », et, en ordonnées, n, nous : 
obtiendrons une droite. Une courbe, inclinée par. 
rapport aux axes, indique immédiatement la pré-. 
sence d’une harmonicité plus ou moins grande suivant 
la oi Il est commode de se servir de la représer à 


tation, — - en abscisses et n en ordonnées plutôt ds 4 


À Me k à 2 VE 


i SE & 


& ERPRÉTATION DES SPECTRES D’ABSORPTION DANS LE PROCHE INFRAROUGE A 
Al équation indiquée ci-dessus, car, par exemple Ainsi, pour l’hexane liquide, nous admettons 


ane formule à deux termes (y—z—o), on repère qu'une vibration fondamentale de valence, vers 
ux l'existence d’une droite, sur un intervalle ?* 29% “ne eue és ere RO 
he che d'une oucbal A2 X 1460 cmt d’une vibration de déformation 
dé set ne P Ole Sur une varla- double dégénérée CE, ce qui fournit les deux bandes 
ne Ur “NES 2879 et 2942 cm1 (l'intensité de la première atteint 
Fe Les vérifications de la formule de Kratzer nous celle de la seconde, par suite du phénomène de 
x ndiquent que, pour le fondamental et les harmoniques résonance). De même, une vibration fondamentale 
| uccessifs, elle représente assez correctement les résul- de valence CH:, vers 2940 cmt entrant en résonance 
ats expérimentaux, sauf pour le premier harmo- avec l’harmonique 2 X 14730 em-1, produit les deux 
rique 2 v. Celui-ci présente un écart de 4o à 70 mt, maxima vers 2g1o et 2980 cm1 (dès lors attri- 
S ant les suites considérées. Il n’est pas possible : buables tous deux à CH). La perturbation, par les 
au moyen, par exemple de termes de degré supé- 
ur, dans la formule de Kratzer, de trouver une 
urbe passant, à quelques em-1 près, par tous les 
_ points expérimentaux : elle devrait changer de 
_concavité, suivant que n est inférieur à 3 ou supérieur 
à /, ce qui semble inadmissible. La dérivée seconde 
_ de la fonction s’annulerait entre 2760 et 2800 cm-1 
et coïnciderait en même temps avec la valeur de »,, 
qui est impossible puisque cette dernière se pré- 
ente comme notablement plus élevée. D'autre part, 
dmettre que le premier harmonique 2» se montre 
aactif pour certaines vibrations —ce qui permet- 
ait de n’en pas tenir compte pour le tracé des 
urbes de Kratzer — ne fait que déplacer le problème 
le compliquant. 
. Nous pensons, pour expliquer cette anomalie, faire 
intervenir un phénomène de résonance entre une harmoniques des vibrations de déformation, conduit 
: bration fondamentale de valence carbone-hydrogène ainsi à une élévation de fréquences des vibrations de 
le premier harmonique d’une vibration de défor- valence CH, et CH, considérées. Les vibrations à 2980 
mation carbcne-hydrogène. Il faut, bien entendu, et 2940 cmt sont simples et ne peuvent résonner 
ue ces deux oscillations entrant en résonance qu'avec une vibration harmonique de même symétrie, 
ssèdent la même symétrie. Cette explication, provenant de CH. s 
jà proposée par Glockler et Renfrew dans le cas Le même phénomène de résonance ne peut pas 
l’éthane liquide [17], conduit à une perturbation avoir lieu, pour l’harmonique 2 » des vibrations 2908 
s les fréquences des vibrations fondamentales et 2940 cmt, avec l’harmonique { » des vibra- 
2900 cm1 et permet de les placer, ainsi que tions 1460 et 1470 em {, ni pour les harmoniques 
us les harmoniques (y compris > ») sur une courbe suivants, à cause du trop grand écart des nombres 
d'ondes. Il n’existe, par suite, aucune perturbation 


2600 2700 2800 2900 3000 3100 
NV, /n en cm! 


Fig. 3. — Séries des carbures expliquées par la résonance. 


* 


de 


CH: perturbé. CH; perturbé CH 
Yg — 2986, Z = 0,0148, y = 0. 10007 4 00120, J1—10: VO 9180 d1=A10,0400 10: 
n. observé. calculé. n. observé. calculé. nm. observé. caleulé. 
Re, 2042 2942 tre 2970 2970 DA TEE 3030 3024 
DAS 5803 5796 DRE 5868 5864 DÉS ne 0 5750 5950 
RU 856 8562 HE 8680 8680 EME 8160 8160 


CH; non perturbé. CH; non perturbé. 
= —— V4 
Vo = 2986, & = 0,0260, y = 0,0004, V0 3019, 4 —10,0249,91— 0000! 


Pe 2986(1— 0,0260 n + 0,0004 n°). . = 3013 (1— 0,024 2 + 0,0004 n°). 
f ; 
mn? RE pe AO CR rm net 
: n. observé. valeulé. n. observé. calculé. 
Ê AR LU 2908 2010 ao a Doi 2040 2931 
Do a TON 2835 2835 DE te ST - 2851 
| DUREE 2750 2763 Se CLS 2793 2804 % 
} 2 RARE OP 2680 2694 ‘ Teese AT 2728 2739 
$ Date RAD 2637 2628 A obéir 2674 2677 * 4 


/ FLE RS TE UT CR IT a SE LE w Of à Le 2 AP UE" 
, 6 S Sais : À %:, ee: _…. le Ed MNT La Ets (pd 
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pour aucun des harmoniques des vibrations fonda- autre maniere, de se relier à la longueur de la chaîne 
mentales situées près de 2900 cm”, carbonée: , 
Les suites calculées sont indiquées dans le tableau ‘ La bande CH, la plus intense, dans les harmo- 
page 21 et dans la figure 3. niques 2 et 3 vers 1,7 et 1,2 semblait se déplacer 


Nous avons également porté, dans le même gra- vers de plus basses fréquences, à mesure que la 
phique, en trait discontinu, une suite de fréquences longueur de la chaîne carbonée croissait : en réalité, 
que nous pensons caractéristique de CH et, qui 
appartient en propre aux hydrocarbures à chaîne 
ramifiée. Elle est, comme l’on pouvait s’y attendre, 
beaucoup moins forte que les autres séries, étant 
donné que le nombre des groupements CH, dans les 
composés que nous avons étudiés, reste très inférieur 
à celui des groupements CH,, par exemple. Le 
fondamental.se placerait vers 3050 cm FL cerquir est, + SJ ON RS on 2e 
énr accord, ‘à == b'cmre pres, avechlese" spectres mm 
d'hydrocarbures publiés par le Bureau of Standards, Te ces 
à Washington. 


' 2 4 2 
ï 


Een TE CES 
6 8 10 12 14 16 18 


Nombre de carbones 


c. INTENSITÉ DES BANDES HARMONIQUES. — Frey- 
mann avait déjà montré que si l’on prend la diffé- 
rence de profondeur Ah, entre deux bandes de combi- 
naison vers 1 p, on peut déterminer le nombre 
d’atomes de carbone de la chaîne carbonée. Cette 
méthode donne des résultats beaucoup meilleurs 
en la transposant aux harmoniques 2 » et 3 v, et 
elle ne demande alors qu’une quantité de substance À. Dédoublanent dela Dead et 0n D “2 
De oup plus AUS .. REUre Ho Le déni ‘décane; b. n-tétradécane; “ n-heptane; d. n-hexane. 
vellations Ah en millimètres pour diverses paires B. Fxamen/des bandes dédoublées $ 800 et #00 cm 0 
de composantes, caractéristiques, comme nous l’avons 
vu, de CF, et CH,. (Les bandes les plus fortes sont 


1 


8600 8400 8200 cm 


Fig. 5. 


il s’agit d’un doublet dont le centre de gravité 
Een MU et c suit le mouvement indiqué (pour l’harmonique 2 v, 
MT En, 5800 em! voir fig. à a). Ainsi, pour l’hexane (n), la bande CH,, 


60+- 


ne indiquée par Liddel et Kasper [24] vers 57990 em, 
L RE se dédouble en une composante intense à 5800 cm! … 
et en un point d’inflexion non douteux à 5780 em1. 
40F Pour l’hexadécane, les intensités sont inversées. 
| Le même phénomène a lieu pour l’harmonique 3 » … 
Se avec le doublet 8250-8295 cm1 Pour mettre ce 
NE ARS phénomène en évidence, l'épaisseur de la cuve est … 
à très importante : 1: mm à 1,7 u et 5 mm à r,2 Hu 
hi _ En opérant respectivement avec 2 et ro mm, l’élar- 
8 ee 3 a . raies ne permet plus de voir le dédou- … 
| | . Pour les harmoniques supérieurs, comme 
Li ] pour le déplacement de l’autre vibration CH, (beau- 
re , coup plus faible, de 5672 cmt avec l’hexane à 
DST . à 5667 em! pour l’hexadécane), le spectrographe 
NS 00e Ve i0 orme utilisé n’était pas assez dispersif pour obtenir les 
Fig. 4. — Analyse de l’harmonique 2 ». CORNE .  R 
ACC, 2 CE CH: SA CCE INC ECEE Pose que RS ere tres ALES 
DCR CR CCR = CÉL En = ombhrende bone DaUx UNE ASS CI SSÈRS 


on augmentent leur fréquence de vibration. L'action 
de CH, s’étendrait à quelques CH, soit par action 

| à directe, soit par battement, du second CH, avec le “4 
marquées d un trait suscrit.) Les deux composantes premier. Pour le décane (fig. 5 b), il y aurait quatre 3 
varient en intensité avec la longueur de la chaîne groupements CH, vibrant à la fréquence basse et 
carbonée, mais la différence de ces intensités est indé- quatre vibrant à la fréquence élevée, ce qui indiquerait 
pendante, qu'il s'agisse des groupements CH, ou CH;. que chaque CH, affecterait la vibration des deux 
L'étude quantitative des spectres d'absorption groupements CH; voisins. Nos résultats confirment 4 
dans le proche infrarouge permet encore, d’une le travail de Francis [9] sur la détermination de 


“ 


l'intensité absolue des bandes CH, CH,, CH;, inter- 
prétée comme un mélange de bandes n'ayant pas 
d'interaction, au moins en première approximation. 

Dans une molécule à chaîne ramifiée relativement 
courte, avec moins de dix atomes de carbone, il 
est facile de prévoir que le doublet considéré ci-dessus 
sera inexistant et que subsistera seule la vibration CH 
affectée par CH;, c’est-à-dire les composantes 5800 
Reset cm t, 

2. Bandes de combinaison. —— Les régions de 
moindre absorption, qui se trouvent entre les har- 
moniques successifs et qui se laissent décomposer 


en des maxima plus où moins nombreux (si l’on 


utilise une technique correcte) ainsi que l’ont montré 
précédemment plusieurs auteurs, comme Yéou Ta [31] 
et Freymann [11], [12] s’interprètent par la combi- 
naison des fréquences harmoniques avec les fréquences 
d’oscillation fondamentales beaucoup plus basses. 
Entre deux harmoniques successifs, on doit retouver 


la totalité du spectre d'absorption, depuis l’infrarouge 


moyen jusqu'à l’infrarouge de très grande longueur 
d'onde : il est représenté par des bandes dont les 
nombres d’ondes sont simplement augmentés du 
nombre d'ondes de l’harmonique considéré, remplis- 
sant l'office d’onde porteuse. 


La difficulté vient, dans notre cas, de ce que les 
combinaisons des fréquences fondamentales avec 
la composante la plus intense d’un harmonique 
ne peuvent expliquer tout le spectre observé. D'autre 


_ part, comme on le constate facilement, certaines 


bandes du spectre de combinaison peuvent résulter 


de deux ou trois combinaisons théoriques possibles 


avec différentes composantes de l’harmonique. Aussi, 
pour éviter une part d’arbitraire complètement 
inadmissible dans le choix des combinaisons, et pour 
essayer de débrouiller l’ensembie extrêmement touffu 


_ des spectres, nous avons admis que des spectres ana- 


_ logues devaient s'expliquer de la même manière. 


Ainsi, l’hexane et l’heptane révèlent des spectres 
d'aspect général semblable et des structures assez 
rapprochées l’une de l’autre. Ils doivent donc logi- 
quement tirer les fréquences de combinaison, qu’ils 
ont en commun, de la combinaison des mêmes 


3 vibrations. Les bandes de l’hexane à 7181 et de 


l'heptane à 79177 em! s’interpréteront par la seule 
combinaison commune (à l’exclusion des autres com- 
binaisons possibles) 5803 + 1382 et 5905 +1384 em! 
respectivement. De la même manière, nous asso- 


_ cierons le méthyl 2-pentane et le méthyl 3-pentane, 


le diméthyl 2.3-pentane et le diméthyl 2./-pentane. 


. La considération des spectres par groupe d'isomères 
_ aurait été stérile. 


€ 


Sr 


En adoptant le fil directeur indiqué, on aboutit 
aux tableaux de combinaisons suivants; tant pour 
les régions 6400-7400 que 9300-10000 em-1, qui 


utilisent les nombres d’ondes réellement observés 
dans le spectre plus éloigné du visible. 


} 


23 


À. Région de combinaison 6 00-79 400 em—1. 


CH:... 


CH 


CH... 
CH... 
CH: 
EEE 
CH... 
CH:... 


CH:... 


CH 
CH... 
CH:... 
CHE: 
CH:... 
(DEPRER 
CH:.. 


CHE 


CH:... 
CHE 
CHs., 


CH:... 


CH:.. 


CES 
CH... 
CH. 


CH. 
Diihooe 
GES 


CHo.. 


CH:... 


CHE 


CHU 


CH" 
CH;:... 


CHR 


CH:..- 
CH 


CHE 


GHo- 
CH;. 0 


CHE 


B. Région 


CHE 
CH;. JU 
CH:... 


CH:... 
CHE 


D 


Ilexane. 


6 510 = 5 803 + 726 


6710 5 868 SOI 
GÉ10M 0 805 002 
6010005 8031489 
6982 58030 7223 
HOSO NÉS 0 1207 
TALONS TO CD RTS 02 
7240 B803 1466 
7349 Dbgo8 1466 


Méthyl 2-pentane. 
6460 = 5651 + 816 


6585 5 806 810 
5 868 738 
6709 5759 935* 
6816 5 868 925 
COL or 0S 
5 868 1 064 
CO SSI 0S 
7080 5651 1469 
DÉS O OO ONE OI 
7169 5 806 1 387 
72345808 CNT OBT 
949 5100207109 


Diméthyl 2,3-pentane. 


a 6702 = 5760 + 960 
5 815 914 

5 875 847 

b 6816 5875 960 
C0 919-0870 71002 
6973 5 652" 1381 
7080 15,652 07 457 
CNTAS MO STEEL SOI 
TI29 OR OS TO ITA O7) 
DRTO LS EMI 0007 


a 


b 
d 


(2 


1 


Triméthyl 2.2.4-penlane. 


6 594 — 5 800 + 823 


5 860 743 
6694 5746 978 

5 800 925 
6 8or1 5 860 978 
7062 5618 1 471 
TOO COCO ETES 00 
OISE TOO T0 
7307 5894 1471 


ITexane. 


9 298 = 8 269 + 1 062 


9488 8380 1139 
010220001302 
9712 8269 1 466 
9818 8380 1 466 


Ileptane. 


6510 = 5 805 + 723 
6716 5 868 853 
6828 5 805 I 073 
6,903" 5 800 T.139 
6 979 ” 5 805-7205 
OCT MES C0 METEO 
JOLIS CD RAT 
FOTO CO TCIE 
7 342 5 910 1 461 


Méthyl 3-pentane. 


6 458 — 5661 + 813 


6592 5815 813 

> 877 747 
6070 953 
6808 5877 933 
OIL EE OT 

5187 RTC 
G'OS0 MONTRES 
HOBO M0 TEE 0 
TANT TOME TE 
TT 0 RO TO TO NSRONS 
51290 NDS TMS 
DJS MAN OO OZ 


Diméthyl 2.4-pentane. 


67o1=5748+ 985 


5 800 919 

5 862 868 
6814 5 862 985 
GI913 58020 T 07 
6961 645 1368 
7067 5645 1459 
7160 5800 1368 
09 ER 0IS00 100 
7345 5897 1459 
Noter la parenté des 


spectres de combinaison 
entre les dérivés di et 
trisubstitués du pentane, 
signalée par les lettres 
en regard de quelques 
bandes. 


de combinaison à 300-10 000 cmt. 


Ileptane. 


9 296 = 8 256 + 1 073 


OS TRS 070 D RIIE0 
1080 00 00H 
9700 826 I 461 
9809 8373 1 AG 


Lee 


SO RNA AR 
RUE. per ei TEA OS EL nt 


Méthyl 2-pentane. Méthyl 3-pentanc. 


CHE 9464 —8684+ 816 9458—8685+ 813 
CH 9578 8477. 148 9595 8485 1143 
GATE 004000 HIT 0937 83900378 
CHE 9804 8331 1469 9818 8390 1462 
Diméthyl 2.3-pentane. Diméthyl 2.4-pentane. 
CH:... 9339—8373+ 991. 9346 — 8380 + 985 
(BY a es 9578 8678 914 9572 8679 919 
CH3... 9697. 8 373 71372 9705 8380 1 356 
CH;:... 9816 8393: 1457 | 9810 8380: 1459 
CH: 0800, 872 007 9869 8473 1459 
CH;... 0002801070 T5 72 007008081070 T0 
CHE T0 056 8678 : "1 407 MAI10 070 8679 27159 


On peut remarquer, en passant que, la compo- 
-sante CH, la plus intense de l’harmonique 2 »; vers 
5860 cm1, ne se combine, dans aucun spectre, 
avec la fréquence fondamentale de déformation 
vers 1460 cm1 Au contraire, pour l’harmonique 
suivant 3 v, la composante CH, vers 8380 cm1 
se combine, pour tous les hydrocarbures étudiés, 
avec 1460 em 1, 


Quelques bandes, ! à 5, pour chaque hydrocarbure, 
le caractérisent en propre, et n'apparaissent pas dans 
les spectres des hydrocarbures voisins et de même struc- 
ture, pris comme termes de comparaison. Nous les 
donnons ci-après : 


Hexane. Ieptane. 
6580 —5868+ 722 6 605 = 5672 + 954 
6658 5803 888 6885 5868 1022 


6767 5908 888 
GDS 072100 
Méthyl 2-pentane. Méthyl 3-pentane, 
6531 = 5806 + 738 6655 = 5910+ 767 
6801 DbG51 1163 OT T7 987 

D027 500 TETE) 
Diméthyl 2.3-pentane. 
6475 =5652+ 851 


Diméthyl 2.4-pentane. 
6530 —5748 + 809 


6636 5652 991 6589 5800 809 
OO DOS TIT 
5815 960 


PADONMOTOOMETS ET 
Triméthyl 2.2.4-pentane. 
6416 — 5618 + 8923 
6761 5800 978 
6835 5860 978 


GO LOTS STE 


L'analyse du Spectre de combinaison dans la région 
6100-6400 cm1, permet de mettre en évidence des 
fréquences de vibration basses, qui ont pu être obser- 
vées au moyen de l'effet Raman, mais dont la mesure 
directe par absorption reste encore difficile. En 
employant la même méthode de sélection que 
précédemment, nous trouvons ainsi les nombres 
d'ondes suivants : 
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triméthyl DA 


Le À 24v 


Hexane. “  Heptane. A Le 
6125 = 3 803 + 332. ë 159 = SUB + 365 Æ 
6164 5803 368: Goré ©5868 355 à 
6256 5868 400 6317 5868 ET 3 


6345 5908 449 


Région 1,3-1,7U. 
Méthyl 2-pentane : 
6 326 — 5 868 = 458 
6 377 — 5 868 = 509 


Région 0,9-1,24. 


8 822 — 8 371 = 451 “à 
8 892 — 8 371 = 521 


Fréquences basses données par l'effet Raman (25) : 
22 981 300 0er 5 


Méthyl 3-pentané : 

. 6 142 — 5 877 = 265 
6 241 — 5 877 = 364 
6 300 — 5 877 = 423 
6 343 — 5 877 = 466 


8 851 — 8390 = 460 
8900—8390=510 
8 951 — 8390 = 561 


Fréquences basses données par l'effet Raman (25) : 


387, 445, 47oem=t. 


Diméthyl 2.3-pentane : 
6 146 — 5 875 = 271 
6 240 — 5 875 = 365 
695320687577 


8 846 — 8 373 — 473 
8 893 — 8 373 — 520 


Fréquences basses données par l’effet Raman (25). : 


35251 980, © 491,0 0402, 181, 408002 ICE 


Diméthyl 2.4-pentane : je 
8 848 — 8 380 — 468 
8 892 — 8 380 = 512 


’ = 


Fonte basses données par l’effet Raman (25). 
137; 309,0390, 1309; 300, MALO 00 497 cm— 


6 157 — 5 862 = 295 
6 327 — 5 862 = 465 


Triméthyl 2.2.4-pentane : 


8 871 — 8 363 = 508 
8 898 — 8 363 — 535 


6 197 — 5 860 = 317 
6 212 — 5 860 = 352 
6277 — 5 860 = 417 


Fréquences basses données par l’effet Raman (22). 


150,  302,: 426, 514 cmt. 


Triméthyl 2.2.5-hexane : 
6 174 — 5 864 = 310 
6 200 — 5 864 = 336 
6 293 — 5 864 — 429 
6 342 — 5 864 = 478 


Nous ne connaissons pas le ue Raman 
5-hexane. 


_ Introduction. — L'étude précise des rayonne- 
ents peu intenses des radioéléments naturels et 
rtificiels a exigé la réalisation de spectromètres 
de grande luminosité et de bon pouvoir séparateur. 
Le spectromètre que nous avons réalisé au labo- 
atoire du Service de Physique Nucléaire du Commis- 
iat à l'Énergie atomique est du type à trajectoire 
licoïdale dans un champ magnétique uniforme. 
us allons montrer que ce type d'appareil permet 
btenir une grande luminosité et cependant qu'il 


] 
e” 
© 
d 


ilaires : bon pouvoir séparateur et mise au point 
icile. | 

1. Théorie de la focalisation en champ uni- 
rme. — Pour obtenir des spectres & qui ne pré- 
ntent pas de distorsion, il est nécessaire que les 
ticules 5 ne perdent pas une partie de leur énergie 
as la source elle-même; la source devra donc avoir 
masse superficielle très faible. Pour étudier les 
ioisotopes dont l’activité spécifique est faible, 
audra réaliser des sources étendues; pour cette 
aison, les caractéristiques de la focalisation devront 
re étudiées pour uné source étendue, mais nous 


A. SOURCE PONCTUELLE. — Soit un point source 
metteur isotrope de particules chargées, dans un 
amp magnétique uniforme les particules suivront 
trajectoires hélicoïdales. 
coordonnées cylindriques, l'équation d’une 
jectoire sera CAS 
r— D\sinarsinW, | 

| SE TRUE ASS (1) 
BR : D cos a 


Coordonnées r, Z, W; l’axe des Z est parallèle au 
champ magnétique; | 

De a une signification physique : c’est le dia- 
6 

mètre du cercle que décrit la particule dans un 
plan perpendiculaire au champ magnétique; 
ruantité de mouvement relativiste de la par- 
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SPECTROMÈTRE B À CHAMP MAGNÉTIQUE UNIFORME 
Par PIERRE BRETONNEAU et JEAN MOREAU. 


Commissariat à l'Énergie atomique, Saclay. 


Sommaire. — Exposé de la théorie ‘de la focalisation en champ uniforme pour une source ponctuelle. 
Discussion de la théorie pour une source étendue. Description du spectromètre. Résultats des expé- 
riences relatives à l’étalonnage et au pouvoir séparateur. 
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TOME 14, JANVIER 1933, PAGE 95. 


e, charge de la particule; 

H, valeur du champ magnétique; 

«, angle entre la direction d'émission de la particule 
et le champ au point source. 


La forme de la trajectoire dans un plan méridien 
contenant la particule est une sinusoïde d’ampli- 
tude D sin « et dont l’abscisse du premier maximum 


c Tr D) COS < 
est égale à ———. 


Sur la figure 1 nous avons représenté trois sinu- 


S 


Fig. 1. — Trajectoire et focalisation annulaire. 
(Représentation dans un plan méridien.) 


soïdes relatives à des trajectoires correspondant 


aux angles d'émission «x —e, « et x +e. 
Il existe un plan perpendiculaire à l’axe des Z 


dr 5 Ê 
pour lequel nd Soit Z1 l’abscisse de ce plan 
qui est déterminée par les équations suivantes 


teW L& 

Ne 

VA ee y", / È 
D cosa à | 
| 


"= D sine sin W. 


0 
= Lo, 


(2) 


Le faisceau de trajectoires dont les directions 
initiales sont comprises entre «—e et x +e aura 
donc en I une épaisseur minimum que nous calcu- 
lerons par la formule de Taylor en nous limitant au 
second ordre 

ee L (a) SR D sinw (a+ 1) e2. (3) 


2 | da? 1 > sinœ 


Cet anneau de moindre épaisseur sera appelé 
anneau de focalisation. Nous avons représenté sur 


ÿL, ; ; 
la figure 2 + qui donne l’abscisse du plan de l'anneau 
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de focalisation en fonction de l’angle « d'émission. 
Lorsque « varie, l’anneau de focalisation engendre 
la surface caustique, dont nous avons représenté 
(fig. 3) la section par un plan méridien. 
2p. 
eH ? 
si l’on a la surface caustique relative à une particule 
de quantité de mouvement p, on obtiendra la 


r, et Z, sont tous les deux proportionnels à D — 


#1 fonction dex 
80 = 


je 
: Lil . 
Fig. 3. — D en fonction de D: 


surface caustique relative à une particule de quantité 

de mouvement p' en faisant une homothétie par 
’ / 

rapport au point source de rapport - = . 

Toutes les trajectoires de particules de quantité 
de mouvement p sont tangentes à une surface 
caustique, les trajectoires de particules de quantité 
de mouvement p'> p couperont donc cette surface 
caustique; si nous plaçons une infinité de dia- 
phragmes (type A;, fig. 3) sur l'extérieur de la 
surface caustique, les particules de quantité de 
mouvement p'= p heurteront un de ces diaphragmes. 


I apparaît donc la possibilité physique d'arrêter 


? ai] ; À 
CRU Ro mor An Met il is ' 
; ; 
N° ne 
e LA x. 


‘ 

toutes les particules de quantité de mouvement 
p'> pet cela quel que soit leur angle d'émission, 
c'est-à-dire aussi avec un récepteur convenable 
de compter toutes les particules de quantité de 
mouvement comprise entre zéro et p et dont la 
direction d'émission serait comprise dans un angle 
solide égal à 27 stéradians (pour o < x < 90°). 

Cette propriété est assez difficile à utiliser, car 
il faudrait un récepteur de grandes dimensions et, 
d'autre part, il faudrait différencier la courbe des 
taux de comptage pour obtenir le spectre R. 

Pour avoir directement le spectre B, nous allons | 
chercher à ne recevoir sur le récepteur que les parti= 
cules dont les quantités de mouvement seront | 
comprises entre p—-Ap et p. 

La trajectoire de la particule de quantité de 
mouvement p— Ap coupera le plan d’abscisse Z 
à une distance r — Ar. En nous limitant au premier 
terme du développement, iLSE 


or 
Ar — D?) 

snw ne 
ee 4 
ci sin x (Cr, ; 
Nr nov. 
Poe eH 


Dans le plan Z, nous placerons un diaphragme 
intérieur de rayon r—-Ar,; des équations (3) 
et (4) on obtient la relation suivante entre AD 
ete D 


© 
S 
D | = 
A 
SRE 
io 
em 
19 
VE 
CT 
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D sn (3 


Sin œ 


Les particules dont les directions d'émission 
seront dans l’angle solide {me sinx, passeront par 
l'anneau de focalisation et atteindront le récep- 
teur. On adopte, en général, pour expression de la 
luminosité w Je rapport de l’angle solide 4Atesinx 
à l'angle solide total 47. 


W = € sind. (6) 

On définit le pouvoir séparateur n par le rap- " 

port Si “3 
P 

MAPSSADS G 

RSS mm 4 


ñ 


d’après les équations (5), on obtient w en fonc- - 
tion de ñ < 


6 — sin 7? 


1 
D 


@) = f(a)n*. 


À un pouvoir séparateur n donné, la luminosité w 


obtenu pour &« —45037", C’est l’angle optimum 

pour le cas de la source ponctuelle, 

= Sur la figure /, nous avons représenté la lumino- 
sité w en fonction du pouvoir séparateur n. 


Fig. 4. — Courbe de résolution théorique 
pour un point source. 


B. SOURCE ÉTENDUE. — Nous admettons que 
_ l'intensité d'émission est constante, quel que soit 
le point de la source considérée; nous admettons 
_ aussi que l'émission est isotrope. 

_ Toutes les particules dont la direction d'émission 
_ est comprise entre & et « + dx ne parviendront pas 
au récepteur, seules les particules parties d’une 
_ aire S’ passeront les diaphragmes. Nous définissons 
… pour la source étendue une luminosité {2 par l’inté- 
_ grale suivante 


Ce 
o= | TT g(aS) da, 
œ—< 


2 


où g(x, S) — -;; S' est une fonction de o. 


à 


Le rapport — est, en général, inférieur à 7. 
ou) 


_ Le calcul de Q peut se faire par intégration gra- 
Î phique, mais il faut choisir le rayon «a de la source 
et le demi-angle d'ouverture €; nous avons fait 
Je calcul pour plusieurs valeurs de x. Voici les 
_ résultats pour 


! 
120030; El OP 


_ Ce sont les valeurs actuellement employées. 
Nous trouvons pour différents diamètres de source 
les valeurs suivantes pour & et Q 


GEO) uw) = 2,2 POUr 100; 

I - è 

ui gore Q = 2,2 pour 100; 
DT ; Q = 1,3 pour 100. 


Ar, épaisseur de l'ouverture annulaire définie 


pme Er 4 ma à ni 
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A 


par les rayons r,, r,, extérieur et intérieur des dia- 
phragmes de focalisation. 

Le nombre de particules atteignant le récep- 
teur est proportionnel à & ei à la surface de la 
source ra, soit L défini par l’équation suivante 


L=7aQ. 


Il faut obtenir L maximum pour un pouvoir 
séparateur n donné. E. Persico [1] admet que @ 
ne dépend pas du rayon de la source et qu'il est 
seulement proportionnel à e sinc; il trouve a — 2 Ar, 


et x — 0025", L est alors proportionnel à n°. 

Nous avons fait le calcul par intégration gra- 
phique pour a — Ar, et nous trouvons un angle « 
optimum d'environ 42°. 

Cependant L fonction de « a une dérivée seconde 
assez faible au voisinage du maximum; il est donc 
possible, sans diminuer considérablement L, d’uti- 
liser un angle plus faible; il est, en effet, plus écono- 
mique d'utiliser un solénoïde de rapport diamètre 
sur longueur plus petit, les dispositifs employés 
pour maintenir le champ uniforme aux extrémités 
exigeant dans ce cas une partie plus faible de 
l'énergie totale. 

Pour cette raison, nous avons choisi un angle 
moyen d'ouverture de 29° 30’ inférieur à l'angle 
optimum. | 

E. Persico [2] signale que J. W. M. Dumond 
construit un spectromètre dont l'angle moyen 
d'ouverture serait voisin de 40°. 


Fig. 5. — Positions et cotes des diaphragmes. 


2. Description de l'appareil. — Le spectro- 
mètre se compose de trois parties essentielles 
le solénoïde créant le champ magnétique nécessaire 
à la focalisation des particules, la chambre du 
spectromètre dans laquelle les particules décrivent 
leurs trajectoires et, enfin, le récepteur qui les 


L 
Æ 
2 


e 
œ 
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détecte. Les matériaux entrant dans la cons- 
truction de toutes ces pièces (laiton, duralumin) 
ont une susceptibilité magnétique inférieure à 107*. 
Nous avons pris cette précaution pour obtenir un 
champ uniforme et conserver sa proportionnalité 
à l'intensité. 


A. LE SOLÉNOÏDE. — Le champ magnétique 
uniforme est créé par un solénoïde; le support de 
la bobine est un cylindre de laiton de 1600 mm de 
long et oo mm de diamètre réalisé à l’aide d’une 
planche de laiton roulée, puis soudée suivant une 
génératrice; deux flasques carrées sont soudées aux 
deux extrémités de ce cylindre, sur ces flasques est 
fixé le support mobile de tout l’appareil. 

Sur ce cylindre on a enroulé cinq couches de 
152 spires chacune, le conducteur est un tube de 
cuivre rouge de section carrée de ro mm de côté 
extérieur et de 8 mm de côté intérieur. 

Des bobines de correction de 50 spires faites du 
même conducteur ont été placées aux extrémités 
pour assurer l’uniformité du champ sur l’ensemble 
de la trajectoire. 

Nous avons utilisé, pour réaliser le bobinage, 
du tube à section carrée, car il permet de diminuer 
le coeflicient de foisonnement. 

Le poids total de cuivre utilisé est de 600 kg; 
la longueur totale de l’enroulement est de 1400 m. 

Les cinq couches du conducteur du bobinage 
principal et des bobines de correction sont montées 
en série, la résistance totale est de 0,55 Q. Le bobi- 
nage est alimenté par un groupe convertisseur 
pouvant fournir 200 À sous 100 V. On fait varier 
l'intensité du courant en faisant varier la tension 
aux bornes de la dynamo en agissant sur l’exci- 
tatrice. Le champ peut ainsi varier de o à 1200 Oe. 

La composante horizontale est uniforme à mieux 
de 1 pour 100 sur une trajectoire moyenne; cette 
uniformité a été contrôlée avec une bobine explo- 
ratrice montée en opposition avec une bobine fixe 
placée à la position de la source; de cette façon, 
on a pu déterminer la position convenable à donner 
aux bobines de correction : elles doivent être placées 
à 150 mm des extrémités de la bobine principale. 

Le refroidissement de la bobine est assuré: par 
une circulation d’eau sous pression à travers le 
conducteur; les cinq couches du bobinage prin- 
cipal et des bobines correctrices sont montées en 
parallèle afin d’assurer un débit suffisant : la pres- 
sion est de 4 kg/cm?. Le circuit de refroidissement 
comprend une pompe centrifuge, un échangeur 
et un réservoir. Ce dispositif permet de n'avoir 
qu'une augmentation moyenne de température 
de 109 du cuivre pour une puissance fournie de 15 kW. 
Une charpente métallique en duralumin' maintient : 
le solénoïde à l’aide de deux tourillons sur un affût 
également en duralumin. Ceci permet d’amener 
l’axe du spectromètre dans la direction du champ 
magnétique terrestre. 


* + 
B. LA CHAMBRE DU SPECTROMÈTRE. 
du speëtromètre est un cylindre de laiton de 955 mm 
et de 428 mm de diamètre, fermé par deux flasques | 
et introduit à l’intérieur du solénoïde. Les axes . 


Source 


Fig. 6. — Sas et porte-source. 


mécaniques de la chambre et du solénoïde ont entre … 
eux un faux parallélisme de 17/100° de millimètre | 
sur toute la longueur de ce dernier. Le vide dans la 
chambre est réalisé par une pompe à palette (C.G.R., 
type B. L. 14) et une pompe secondaire à diffusion . 
d'huile (type C. E. A., débit 1001/s). Ce dispositif | 
permet de maintenir un vide dynamique de. 
quelques 1075 mm de mercure. | 

A l’intérieur de la chambre, un dispositif méca- 
nique supporte les diaphragmes et une masse de 
plemb protège le récepteur du rayonnement y direct … 
de la source; un système de quatre diaphragmes … 
de sélection peut aussi être fixé. Les diaphragmes … 
sont des disques en duralumin de ro mm d’épaisseur, … 
leurs diamètres sont donnés sur la figure 5. ms 

Sur l’une des flasques de la chambre est fixé 
un sas qui permet d'introduire la source en main- 
tenant le vide dans la chambre. 


C, LE RÉCEPTEUR. — A l’autre extrémité de la 
chambre se trouve le récepteur. C’est un compteur 
Geiger-Müller dont la fenêtre d’entrée est située 
dans le plan image de la source. C’est un compteur 


Rodage Laiton 
Spire anode 
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-Joint torique 


Fig. 7. — Compteur. 


de forme torique. L’anode est une spire de fil d 
tungstène de r1/10° de nrillimètre de diamètre. 
La fenêtre d'entrée, d’un diamètre de 45 mm, est - 
constituée par une feuille de formvar de 0,2 mg/cm, : 
soutenue par une grille métallique de 4 mm de 
maille. La pente du compteur est de 5 pour 100 - 
et son mouvement propre en l’absence de source 
est de 22 coups/mn; la tension est fournie au comp- 
teur par une haute tension stabilisée (type C. E. A.). 
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La 


se fait sur une échelle de 100 (type 


valeur calculée, ce qui prouve que l'anneau de 
focalisation se trouve bien à la position prévue. 
Nous avons étudié quelques raies de la chaîne 


I s pas la position des diaphragmes; pour obtenir 
ocalisation de B de quantités de mouvement 
ant de zéro à p, il suffit de faire varier le champ. 


À ere 8 340ker 
Fig. 9. — Raies du Th (B + C + C"). 


thorium (B +C+C") à basse énergie et nous 
trouvons un pouvoir séparateur identique. Il semble 
donc que le vide soit suffisamment bon, même pour 
des raies de faible énergie (24,5 keV). 

Nous avons étudié également les raies de conver- 
sion interne du y de l’or dont l'énergie est bien déter- 
minée (Dumond)., Nous trouvons, en admettant 


ur 
Raies KLM de Y= 411 kev 


Source # 8mm 


1350Hp 


a ———————————— 
Ho 


Fig. 8. — Raie F du Th B. 


Pour connaître la quantité de mouvement p, 
ut déterminer H, mais il faut aussi supposer 
le champ est rigoureusement uniforme; cette 

esure absolue de la quantité de mouvement a 
à été faite pour certaines raies de conversion 
ne et en utilisant des spectromètres semi- 


our un spectromètre à solénoïde, cette déter- 
ion absolue serait trop peu précise, nous avons SR te OC UE OUT OEES 
é utiliser pour l’étalonnage la raie F du tho- 


: C 247 zx x De 32 ni 19 . ies. : k 
dont l'énergie a été déjà déterminée avec Fig. 10. — Au; Raies K, L, M de y : 411 keV. 


l’étalonnage correct sur la raie F du thorium B, 

e d'électrons de conversion interne; en faisant f12-E 1 keV. La valeur donnée par Dumond 
r Je champ magnétique, nous obtenons la est {11,2 keV. C’est une confirmation de la pro- 

rbe de résolution. portionnalité du champ magnétique à l'intensité. 
e pouvoir séparateur trouvé correspond à la En étudiant les spectres B, nous avons vu appa- 
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raître une distorsion aux basses énergies, elle était 
due à deux causes principales; le sas représenté 
dans la figure 6 possédait des masses métalliques 
qui n'étaient pas assez éloignées de la source et 
provoquaient une rétrodiffüsion assez intense. Nous 
avons diminué cette cause de distorsion en plaçant 
des écrans de plexiglass moins diffusants; l’autre 
cause de distorsion était due à une réflexion sur les 
parois latérales de la chambre et au voisinage de 
la source, cette seconde cause fut fortement dimi- 
nuée en plaçant près de la source des diaphragmes 
annulaires. 

Nous avons pu faire, après ces modifications, une 
étude correcte des formes de spectre B, les premiers 
résultats ont dejà fait l’objet d’une publication [8]. 


Conclusion. Pour terminer, nous donnons 
quelques valeurs de comparaison avec certains 
spectromètres récents. 

Voici la signification des expressions figurant 
dans le tableau : 


_ Ex, énergie maximum des particules pouvant être 
focalisées ; 
l, distance source récepteur; 


TaBceAu Î. 
Énergie 
maximun l cru (Q) 2a L0; 
Auteur. Référence. Type. (MeV). (em). (pour 100). (pour 100). (mm). (cm? ®.10' W.10° 
HO SSSETOomer CE Le Le 1 Sol h, 44 90 2,5 D 5 4 50 1250 
Deutsch-Elliot-Evans..... [4] Lent, mince H65 100 2 0,18 4 0722 578 4 
SICADADIN EEE ET cer [D] Lent, épais 4 5o 5 2 8 50 72 9 
Agnew-Anderson......... [6] Lent, épais Die 96 I 1,4 4 75e oh) e 
RENTREE AMENER OT [7] Sol - 34 9 O,31 20 10 39 - 
HUE RE TRE are [9] Lent, épais HE 58 oc À 2 0,44 : 470 = 
3 1,95 10 5,3 212 = 
0,8 252 (0 = = 25 
Bretonneau-Moreau ...... = Sol 5 100 TAN 2 2 0,7 70 — 
| 1,5 ne) 8 6,5 234 = 


Nous remercions le Service des Constructions 
mécaniques du C. E. AÀ., qui a permis la réalisa- 
tion de ce spectromètre. 
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1944, 


AE RARE Apres | 
n, pouvoir séparateur défini par ei C’est la lar- 


veur relative de la courbe de résolution à . 
mi-hauteur. Dans la première partie, nous avons … 


utilisé n = qui est la largeur relative à la 
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d 
base int ;1 pour une source ponctuelle; 
+ 


_— 


w, luminosité; 

2 a, diamètre de la source; 

L=—ra?Q, produit de la surface de la source par 
la luminosité réelle; 


l 
DES 


Fr 


w, nous calculons cette expression pour 

comparer les spectromètres à pouvoir sépara- 

teur égal. Nous avons montré que, pour une source 
1 


ponctuelle, la luminosité a la forme © = Wr?. 

W ne dépend pas de l’ouverture et caractérise. 
bien le spectromètre. Cette expression n’a un 
sens que pour la source ponctuelle; 


Sn ce eds nc ee SE nn Cm à él à ‘e 


L : me z 
Det 7 cette expression a été calculée dans le 


même but de comparaison que W, mais elle est 
valable pour une source étendue et en admettant 
l'hypothèse de Persico. 


Nous remercions particulièrement Monsieur A.Ber- 
thelot, qui nous a dirigé dans l’étude et la réalisa- 
tion de cet appareil. 
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UNE MÉTHODE PRATIQUE DE CORRECTION DE L'ABFRRATION ANGULAIRE 
EN SPECTROMÉTRIE DE MASSE 


Par Cx. CASSIGNOL.. 


Commissariat à l'Énergie Atomique, Saclay. 


Sommaire. Es Un spectromètre de masse est décrit, pour lequel la correction de l’aberration angu- 
aire a été réalisée par un procédé empirique inspiré de la méthode de Foucault. Une analyse compare 
la méthode employée à la méthode de détermination par le calcul. 


L’aberration angulaire des spectromètres de masse 
est un phénomène bien connu auquel une littéra- 
_ ture importante a déjà été consacrée [1], [2], etc. 

Il a été démontré que ce défaut pouvait, dans les 
appareils à secteur, être corrigé en profilant de 

façon adéquate les frontières du champ magnétique. 
Il existe une infinité de solutions dont certaines 


somme d’une partie constante dans le temps et 
d’une partie en dents de scie. Ces deux tensions sont 
séparément ajustables. Le signal reçu par le collec- 
teur, convenablement amplifié, est envoyé sur les 
plaques verticales d’un tube oscilloscopique. Les 
plaques horizontales sont attaquées par une tension 
en dents de scie synchrone de la précédente, mais 


ont reçu des applications pratiques. Cependant, 
celles-ci sont des solutions calculées et la mise au 
point de l’appareil est délicate, d'autant plus que 
l'appareil est mieux corrigé. Par ailleurs, le contrôle 
expérimental des calculs n’est pas possible. 

Le travail dont l'exposé suit a été fait d’un point 


d'amplitude constante. La fréquence de récurrence: 
est de 100 c/s. On a, sur l’écran de l’oscilloscope, 
un spectre de masse dont on peut à volonté faire 
varier le point moyen et l’étalement. | 
À quelque distance en avant de la fente-source 
se trouve un écran métallique relié électriquement 


_ de vue tout différent, qui consiste à faire la correc- 
- tion à partir de la mesure directe du défaut. 

Le spectromètre de masse que nous avons cons- 
 truit et sur lequel nous avons réalisé la correction 
du défaut angulaire répond, en gros, aux carac- 
_téristiques suivantes 


à la paroi. Cet écran porte une fente fine parallèle 
aux lignes de champ magnétique (horizontale) et 
l’on peut lui donner des déplacements verticaux à 
l’aide d’une tige qui passe dans un presse-étoupe. 
On peut, à l’aide de cet écran, isoler des pinceaux 
déliés d’ions dans le faisceau à large ouverture 
sans perturber leurs trajectoires. 

Nous cherchons à déterminer les profils des pièces 
polaires qui assurent, la source fonctionnant à 
pleine ouverture, la meilleure définition. Les pièces 
rapportées sont au début d’une expérience des 
parallélépipèdes rectangles et nous nous proposons 
de leur apporter des retouches jusqu'à ce que ce 
résultat soit atteint. Dans ce but, il convient d'opérer 
de façon systématique. 

À pleine ouverture, l'aspect d’un spectre au début 
d'une expérience est peu engageant. Si l’on isole 
un pinceau, l'aspect du spectre devient meilleur, 
mais les signaux se déplacent quand on déplace 
l'écran, tant que la correction n’est pas faite. L’opé- 
ration comprend quatre parties 


a. Mise en place de l’aimant pour le rayon moyen. 
Nous entendons par rayon moyen celui qui se 
propage dans l’axe géométrique de la source; il est 
horizontal; 

b. Mesure du défaut angulaire en plusieurs points; 

c. Correction de ce défaut; 

d. Contrôle de la correction. 


Ce n’est pas un secteur à proprement parler, 
puisque la source est en dehors du champ magné- 
tique, alors que le collecteur est dans le champ 

’ magnétique principal. Le rayon de courbure des 
trajectoires est de 100 mm. La fente source est 
à 200 mm, comptés sur le rayon moyen, de la fron- 
tière du champ. L’angle du rayon moyen avec la 
. frontière au point de rencontre est droit. Les pièces 
_ polaires sont polygonales. On peut y rapporter, à 
l'endroit où le faisceau pénètre, les pièces qui seront 
profilées par la suite. 

Nous avons réalisé une source expérimentale à 
faisceau franchement divergent, en vue de faire 
une correction acceptable pour toutes les sources 

correspondant à des utilisations réelles. Nous avons 
donc construit une source de Nier, sans demi- 
plaques et avec lélectrode d'accélération très 
près (1 mm) de la chambre d’ionisation. Nous nous 
sommes assurés que le chromatisme introduit par 
cette géométrie était négligeable. La demi-ouverture 
du faisceau atteignait 5° environ. L'alimentation 
de la source est celle qui nous a déjà servi à équiper 
un spectromètre de masse à balayage électrosta- 


tique. La tension d'accélération des ions est la a. On doit amener l’aimant en place pour le 
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rayon moyen. Pour ce faire, on isole ce dernier avec 
l'écran à fente, et l’on déplace l’aimant jusqu’à ce 
que le spectre ne bouge plus quand on donne à 
l'écran de petits déplacements. Ceci étant obtenu, 
on ne touche plus l’aimant. 

b. On place la fente dans ‘des positions connues 
et l’on compense le déplacement du spectre par une 
rariation de la partie fixe de la tension d’accéléra- 
tion. On calcule ainsi la variation du rayon de cour- 
bure des trajectoires et, par une construction géo- 
métrique, la retouche à apporter au profil au point 
considéré (on aurait pu penser faire cette compen- 
sation par déplacement de l’aimant, ce qui aurait 
donné une correction plus directe, mais dans l’appa- 
reil que nous avons expérimenté, l’aimant est lourd 
et difficile à déplacer). 

c. et d. La correction étant ainsi déterminée, on 
la réalise à la fraiseuse ou à la lime. Pour ne pas 
risquer de trop enlever de matière, nous nous 
sommes bien trouvés de ne faire que la moitié de 
la correction calculée et de recommencer l’opé- 
ration. On peut faire la deuxième correction avec 
plus d’audace que la première et le résultat de la 
troisième expérience est définitif. Quand ce résultat 
est atteint, la suppression de l’écran à fente n’altère 
pas les qualités du spectre, mais lintensité est 
évidemment multipliée. 


Nous avons expérimenté deux autres méthodes 
de réglage, que nous n'avons pas retenues. Dans 
l’une d’elles, nous utilisions aussi l'écran, avec 
cette différence qu’il portait, non plus une, mais 
deux fentes parallèles et voisines, Sur l’écran oscil- 


loscopique, le spectre était dédoublé et l’on pouvait” 


supprimer le dédoublement en déplaçant l’aimant. 


Fig. 1. — Schéma de marche des ions, 
sans la correction d’aberration angulaire. 


L'avantage de cette méthode était de ne pas néces- 
siter de source de tension stabilisée pour l’accélé- 
ration des ions, mais les inconvénients se sont 
révélés supérieurs : ce sont, d’une part, la difficulté 
de déplacement de aimant; d'autre part, une 


difliculté mathématique de caleul de la correction, | 
qui n’est plus comme dans la. première méthode 
égale au déplacement de l’aimant, mais qui doit 


Fig, 2. — Schéma de marche des ions après correction 
de l’aberration angulaire. SES 


tenir compte de l’angle des pinceaux d'ions avec. 
la frontière du champ magnétique. Dans la dernière 
méthode, on opérait à pleine ouverture et en deux : 
temps. Tout d’abord, avec les pièces rapportées 
parallélépipédiques on mettait l’aimant en place 
pour le rayon moyen; en pratique, on cherchait 
la position de l’aimant pour laquelle la résolution 
était la moins mauvaise. Ensuite, on substituait 
aux. pièces parallélépipédiques des pièces dont les. 
profils avaient la forme théorique déterminée par. 
construction graphique (la flèche étant égale à la 
hauteur des parallélépipèdes) et l’on cherchait le 
meilleur réglage sans déplacer l’aimant et en faisant 
glisser ces pièces correctrices sur les pièces prin- 
cipales (voir fi g. 1 et 2). Le résultat n’a pas été MR 
pour deux raisons que nous avons vues par la suite; à 
tout d’abord, l’indicatrice de la source n’est pass 
symétrique par rapport à son axe séonébtal 
(la mise en place de l’aimant n’est donc pas cor- 
recte), ensuite les profils théoriques se sont révélés 
insuffisants et doivent être un peu plus creusés 
vers les extrémités (nous attribuons ce fait à la 
proximité d’un angle vif aux points de raccord des 
pièces profilées et des pièces principales). 4 
I aurait été difficile de trouver ce dernier résultat ê 
par le calcul et ceci attire notre attention sur une 
classe de facteurs que nous appelons facteurs acci- 
dentels (qui sont, par exemple, l’inhomogénéité du. 
champ magnétique, les aberrations géométriques. 3 
de”la source ou la correction d’entrefer), que notre : 
méthode empirique résout sans difficulté parti- 
culière. à 
Les performances de notre appareil ont été très 3 
satisfaisantes. La correction et le réglage ont été 
faciles à réaliser; la résolution et la luminosité ont. 
dépassé les valeurs escomptées. Il reste à pallier 
certains défauts de construction : difficulté à déplacer 
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. l'aimant, valeur trop forte de l’entrefer limitant le 
_ Champ, impossibilité d’étuver, Un nouvel appareil 
est actuellement en construction dans lequel ces 


Fig. 4. — Canalisation à vide et électroaimant 
avec les pièces polaires profilées. 


Fig. 3 — Ensemble de l’appareil. 


défauts n’existeront pas. Les considérations précé- 
 dentes sont exposées avec plus de détails dans un 
rapport intérieur [3]. 


Nous pensons que les méthodes de détermination 
par le calcul atteignent mal leur objet, qui est la 
_ réalisation d'instruments de performance élevée, 
- car elles ne font aucune place au réglage pratique 
de ces instruments; elles ne tiennent pas compte 
- des facteurs accidentels; enfin, les calculs doivent 
s'appuyer sur des hypothèses parfois douteuses. 
Nous soulignerons les avantages de la méthode 
que nous avons définie et appliquée : elle traite 
_ globalement les deux problèmes de la détermination 
d’un profil optimum et de la mise en place de ce 
“profil; elle tient tout naturellement compte des 
facteurs accidentels, et enfin elle ne nécessite aucune 
hypothèse particulière sur le fonctionnement d’un 
| organe. 


# 


b, 


: al À Fig. 6. — Spectre de masse du xénon. 


r- a. Spectre complet; b. Une partie du spectre fortement dilatée. (Le niveau élevé du 
| d bruit de fond et le dédoublement des images sont dus aux imperfections des circuits 
électroniques amplificateurs et de balayage.) 


34 JOURNAL DE PHYSIQUE NRA N°45 00 


Un résultat d’une grande importance s’est dégagé 
au cours de l’étude. Nous avons, en effet, constaté 
que la performance pratique en résolution dépassait 
nettement celle que l’on pouvait calculer à partir 
de la largeur des fentes et du grandissement. Ceci 
a attiré notre attention sur l'émission des ions 
par la source. L'hypothèse, couramment admise, 
selon laquelle la fente-source émet suivant la loi 
de Lambert est très pessimiste et le mécanisme 
réel beaucoup plus favorable [4]. Nous avons pu 
infirmer la première hypothèse, car notre méthode 
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de réglage a compensé automatiquement les aberra- 
tions géométriques de la source. Cr 

Dans le proche avenir, nous nous proposons de 
démontrer expérimentalement que le pouvoir sépa- : 
rateur d’un spectromètre de masse ne dépend pas 
de la largeur de la fente-source; et d'augmenter 
autant que possible, en améliorant l'optique des . 
sources, la luminosité des appareils. Ultérieurement, … 
une étude plus systématique sur les paramètres 
physiques des sources et sur la focalisation trans- 
versale doit permettre d’autres progrès. 
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SÉPARATEUR ÉLECTROMAGNÉTIQUE POUR LES ISOTOPES D'ÉLÉMENTS LÈGERS ET MOYENS 


Par RENÉ BERNAS. 


Attaché de Recherches au C. N. R. S$, 
Commissariat à l'Énergie atomique. 


Sommaire. — On décrit un séparateur d’isotopes à secteur magnétique de 6o° qui permet, grâce 
à un procédé de neutralisation de la charge d’espace, d'utiliser efficacement des faisceaux d’ions 


intenses. 


La source d’ions pour solides est essentiellement constituée par une décharge à cathode chaude dans 
un champ magnétique et fournit un faisceau d’ions focalisés de plus de 10 mA. 

Le résultat des premières séparations (Zn, Sb, Hg) indique que les isotopes de divers éléments 
peuvent être obtenus en quantités variant de 10 à 100 mg par 24 h. 


Introduction. — L’application du spectromètre 
de masse à la séparation des isotopes en quantités 
pondérables a été envisagée très tôt par différents 
expérimentateurs [1], [2]. Mais jusqu'en 1938 
l'utilisation de cette méthode fut limitée à un très 
petit nombre d’éléments par l’absence de sources 
suffisamment intenses d'ions positifs [3], [4], [5]. 
Les progrès réalisés depuis une dizaine d'années à 
la fois dans le domaine des sources d’ions et de la 
technique du vide, ont permis le développement 
actuel des séparateurs électromagnétiques d’iso- 
topes. 

Des appareils de très grandes dimensions qui 
n’ont encore fait l’objet d'aucune publication ont 
été construits aux États-Unis pendant la période 
1942-1944 pour la séparation en grandes quantités 
des isotopes de l’uranium [6]. Un appareil du même 
type [7] fonctionne en Angleterre depuis 1950. 
Indépendamment, Koch [8] et Bergstrom et al. [9] 
ont mis au point deux séparateurs à faible débit 
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utilisés presque exclusivement jusqu'à présent à - 
la séparation des isotopes stables et radioactifs des « 
éléments gazeux. 

Le nombre sans cesse croissant de travaux néces- … 
sitant l’emploi d’isotopes séparés nous a conduit à : 
réaliser l’appareil décrit dans cet article. Nous avons 
limité son domaine principal d'application aux * 
éléments légers et moyens et nous nous sommes - 
surtout efforcé d'obtenir un courant d'ions élevé. . 
Nous avons cherché à améliorer la focalisation en 
neutralisant la charge d’espace. Les résultats obtenus 
jusqu'ici indiquent que l'intensité des courants. 
d'ions reçus au collecteur est environ 20 fois plus. 
élevée que celle mentionnée dans les publica- - 
tions [8] et [9]. à 


1. Détermination de l’analyseur. — Les pro-- 
priétés de focalisation du spectromètre de masse à 
simple déviation magnétique ont été étudiées par. 
un grand nombre d’auteurs pour des champs magné- - 


tiques à limites rectilignes [10], [11] ou circu- 
laires [12], [13], [14]. Un paramètre cependant 
n'est pas intervenu dans les calculs : la répulsion 
mutuelle des ions. Cet effet est négligeable pour les 
appareils d'analyse faisant usage de courants d’ions 
de l’ordre de 10710 A, mais prend, dans le cas d’un 
séparateur, une importance de tout premier plan 
et conditionne partiellement le type d’appareil à 
utiliser. 

La diminution de la densité de charge positive 
dans le faisceau peut être obtenue par deux pro- 
cédés : augmentation de la section du faisceau et 
diminution du temps de passage des ions ou accu- 
mulation au sein du faisceau de charges négatives. 
_ Nous avons porté notre choix sur la deuxième 
méthode, car la première nécessiterait des tensions 
d'accélération très élevées, donc des champs magné- 
tiques très intenses. 

Les trois types d’analyseurs couramment employés 
sont représentés sur la figure 1. 

Nous avons éliminé le type b qui nécessite un 
faisceau incident parallèle particulièrement sensible 
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à l'effet de la charge d’espace et qui possède, pour 
un rayon de courbure donné des ions, un coefficient 
de dispersion massique deux fois plus faible que 
les types a et c. La sélection entre a et c fait inter- 
venir deux facteurs opposés : 1e volume de l’électro- 
aimant et la longueur des trajectoires moyennes 
des ions. 


(OL, 4,5 Ro 
60°< 8 <180 
Fig. 1. — Difiérents types d’analyseurs magnétiques. 


L, Longueur de la trajectoire moyenne des ions; R,, Rayon 
de courbure moyen. 
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Fig. 2. — Schéma d’ensemble du séparateur. 


ï 6 j ; du support de filament; F, Électrode 

D > + C, Électroaimant de la source; D, Sas rs ; QUE 

É; ne norte par le cylindre de cuivre G; H, Cylindre de pyrex; It nes d re 

bone de réglage de la distance interélectrode EF; L, Sortie isolée; M, Partie amovible des 
, ES 


faces polaires; P, Collecteu 
- R, Fenêtre pour étude du 


Ç: ture de l’enceinte collectrice; 
: O, Fenêtre de pyrex; N, Clapet de ferme : 
Re non dévié; S, Circulation d’eau des bobines; T, À, Pompes à 


vide: B, Chariot; Y, Grilles pour neutralisation de la charge d’espace. 


Tr 
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Malgré le désavantage présenté par le type c 
en ce qui concerne le deuxième point, il nous a 
paru préférable à l’analyseur à 1802 par les dimen- 
sions réduites de l’électroaimant et par le fait que 
le volume de la source d’ions n’est pas limité par 
les dimensions de l’entrefer. Cette particularité 
déjà appréciable pour les spectromètres de masse 
d'analyse est d'autant plus précieuse ici que les 
tensions employées sont élevées (30 à 50 KV) et 
qu’il est difficile d’éviter la condensation des vapeurs 
métalliques sur les isolants. De plus, l’analyseur c 
permet de régler la valeur du champ magnétique 
de source, indépendamment de celle du champ 
magnétique principal. 

Compte tenu des remarques précédentes, nous 
avons fixé à 60° l’angle du secteur c et à 5o cm 
le rayon de courbure moyen. 


2. Description de l'appareil. — A. L’ÉLEC- 
TROAIMANT ET L'ENCEINTE A VIDE. — J'électro- 
aimant est entièrement réalisé en fer Armco; 


Fig. 3. — Chambre de déflexion du séparateur. 
E, Entretoises vissées; A et B, Fer Armco; C, Acier inoxy- 
dable amagnétique; J, Joint en caoutchouc plat avec 
bandes transversales moulées en V. 


il a été conçu d'après des caractéristiques déjà 
publiées [15], maïs avec un entrefer de plus grandes 
dimensions. Son poids total est de 5t. Le circuit 


magnétique en forme d'Uest constitué par trois 
pièces ‘assemblées par boulons. Les noyaux polaires 
ont 4o cm de diamètre. L’entrefer est de 66 mm et 
| parallélisme de ses deux faces est réalisé à 
+ o,o1 mm. Pour permettre la mise en place de 
pièces profilées et corriger l’aberration due à lou- | 
verture angulaire du faisceau, les faces polaires M 
(fig. 2) sont amovibles. : % 

Chaque bobine est constituée par une carcasse 
en bronze moulé sur laquelle sont montés en enrou- … 
lements alternés 2 500 spires de fil de cuivre et. 
trois couches de tubes pour la circulation d’eau. 
Nous avons employé du fil carré de faible sec- … 
tion (5,3 mm?) afin de n’avoir pas à stabiliser de | 
courant élevé sous basse tension. k 

Le champ maximuni obtenu est de 12 000 Oe … 
pour un courant de 18 A. Les épanouissements … 
polaires ont une section pentagonale; ils sont uti- 
lisés comme parois de la chambre à vide. Des entre- » 
toises joignent les sommets du pentagone (fig. 3 . 
et sur chaque face s'applique une plaque de ferme- … 
ture en laiton. L’étanchéité de l’ensemble est assurée | 
par un seul joint en caoutchouc plat moulé. 

Les canalisations à vide ont un diamètre de 20 cm. 
Le groupe de pompage, raccordé à l'appareil par 
une membrane métallique flexible de même diamètre, 
comporte une pompe à diffusion Edwards 903 À 
G5oo1/s à 107 mm Hg), avec vanne et piège à. 
air liquide. Un piège à neige carbonique et deux … 
pompes à palettes BL14 (C.G.R.) constituent 
l'installation de vide préliminaire. 

Afin de faciliter les démontages et l’accès de la 
chambre de l’analyseur, la partie antérieure de 
l’appareil est montée sur chariot. ; 

L’isolement de la source d'ions est obtenu par. 
l'intermédiaire d’un cylindre de pyrex SUppor 
par des colonnettes d’araldite moulée. e 


B. ALIMENTATIONS ET RÉGULATIONS (!). — L'’élec- ne: 
troaimant est alimenté par un groupe moteur- 
générateur avec excitatrice séparée fournissant 20 A 
sous 600 V. La puissance à fournir à l’excitatrice 
est inférieure à 10 W. Le principe de l’alimenta- 
tion de courant régulé est représenté par le schéma 
de la figure 4. La tension produite aux bornes de 
la résistance de mesure R est opposée à une frac- 
tion connue de la tension de référence par l’inter- Fe 
médiaire du potentiomètre de réglage P. La ten- - 
sion d'erreur, amplifiée, sert à commander l’exci- - 
tation de l’excitatrice. Les connexions sont réalisées « 
en contre-réaction, de telle sorte que les fluctua- 
tions de tension restent toujours voisines de zéro. 
Les mesures de stabilité effectuées pendant une. 


(:) Toutes les alimentations et les dispositifs de régula- « 
tion électroniques du séparateur ont été réalisés par la Divi- 
sion des Constructions Électriques du C. E. A. Une descrip- 
tion plus détaillée de ces appareils est contenue dans le 
rapport C. E. A. n° 1683. É 
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période d’une heure ont donné les résultats suivants : 


4 ICT : 
BR 0000 7 10 000 POUR LS 0 


_ L'alimentation haute tension fournit 5o mA 
_ sous 50 000 V, elle est stabilisée par un circuit dérivé 


Moteur Genératrice 


Tension de reference 
Résistance 
de mesure 


R P 
Tension d'erreur 
es 


Electro- aimant 


Amplificateur à 
courant continu 


à Fig. 4. — Schéma de principe 
de l'alimentation de courant régulé de l’électroaimant. 


L’amplification de la tension d’erreur s’effectue en alternatif, 
_ après modulation par vibreur fonctionnant à 500 p/s. 


de celui de Pepinsky et Jarmotz [16] utilisant une 
_triode (450 TH) en série avec le circuit d’utilisa- 
tion. La tension de correction est transmise à la 
_ grille de cette lampe par l’intermédiaire d’un trans- 
_ formateur d'isolement en verre de faibles dimen- 
sions fonctionnant à 1,2 Mc. Les variations de ten- 
sion en charge ne dépassent pas 2,5 V entre 5 000 
et 40 000 V. 


-_ C. LA souRCE D'’IoNs. — La source d’ions du 
séparateur (fig. 5) devait satisfaire à quatre condi- 
_ tions essentielles : 

Ît 10 Fournir un faisceau laminaire de plusieurs 


milliampères d'ions monocinétiques; 

. 9° Avoir un rendement d’ionisation élevé; 

. 30 Ioniser indifféremment des substances gazeuses 
_ ou solides très diverses: 

- 4° Fonctionner sans interruption pendant plus 


bide 24 h. 
. Une source faisant usage d’une décharge à cathode 
- chaude dans un champ magnétique nous a semblé 
devoir se rapprocher le plus de ces conditions. 
Les caractéristiques de ce type de décharge ont 
été étudiées par différents auteurs [171, principa- 
_ lement en ce qui concerne les phénomènes d'ioni- 
sation, de diffusion et les conditions de stabilité 
. du plasma. D’après le processus même de formation 
des ions par impact électronique et la neutralité 
. du plasma de la décharge, cette source permet 
d'obtenir des ions sensiblement monocinétiques. 
…_ Le champ magnétique qui limite la diffusion des 
ions perpendiculairement à l'axe de la décharge 
| assure une forte densité ionique autour de la colonne 
d'électrons primaires. La géométrie de la source 
est telle que cette colonne est située au voisinage 
3 


Fed 


SÉPARATEUR ÉLECTROMAGNÉTIQUE D'ISOTOPES 37 


immédiat de la fente d’extraction ‘et de l’orifice 
émettant les vapeurs métalliques. L'introduction 
en L d’une électrode portée au potentiel du fila- 
ment permet de doubler le courant de décharge, 
ainsi que l'intensité du faisceau d'ions extraits. 

Les conditions de fonctionnement de la source 
sont résumées dans le tableau ci-dessous : 


TABLEAU |. 


Alimentation filament ..,...... vw 50 À, 3 V 
Lension d'arts EPL OONE 60 à 150 V 
Couranted arc PEER ere 0,2 à 3 À 
Intensité du champ magnétique 

JÉSOULCE RE EE 100 à 600 gauss 
Pression ere rent dcr œ 107 mm Hg 


(*) Le terme d’arc est impropre, puisque la décharge a en fait les 
caractéristiques d’une colonne négative, mais nous nous conformons 
ici à la terminologie habituelle. 


Nous avons mis au point un système démon- 
table de four à résistance et de cheminée. Il permet 


CET 7771 
AC | 


N 
PERRET] 


EZZZAZ2PE 


Lu 


Fig. 5. — Source d'ions. 


C, Circulation d’eau; D, Filament de tungstène de r mm de 
diamètre; E, Plaque chauffée pour éviter les condensa- 
tions sur les bords de la fente d’extraction; F, Cheminée 
en Lava; G, Four à résistance de tungstène et creuset 
(Lava); H, Amenées de courant pour F et G; I, Pôles de 
l’électroaimant de source (situés dans l’enceinte vidée); 
K, L, Réflecteurs portés au potentiel du filament. Les 
parois de Ja chambre d’arc sont en graphite. 


d'atteindre une température de 8000 et assure le 
fonctionnement de la source avec des substances 
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solides ayant une tension de vapeur supérieure à 
celle de l’indium. La cheminée F (fig. 5) est chauffée 
par le rayonnement d’un filament de tungstène 
tendu dans son plan médian. 

Nous avons étudié le fonctionnement de la source 
d'ions dans une enceinte séparée; les résultats sui- 
vants ont été obtenus 


Tagceau II. 


Tnoyen Lnax Wiour la Va 
Élément. (on A) (Qu AU) NC WI) NE CAS) RE VD 
AS REA 10,5 12 - 2 7 
INSEE Re R = = 2 100 
PS MENT S 9 10 45 = - 
EEE Jets = 4 06 60 
CARTE 8 11 80 I 40 
Pb re. 8 8.6 100 EE) 85 
moyen» Courant d'ions obtenu pendant une durée minimum de 1 b; 
1,, V4, courant et lension arc; 
Wiouw Puissance dissipée dans le four pour maintenir la décharge 


sans gaz d'apport. 


Fig. 6. — a. Dispositif d'extraction 
et de focalisation du faisceau d’ions. 


Y, Paroi antérieure de la source d'ions; X, Électrode accé- 
lératrice; V, Grille du dispositif de neutralisation de la 
charge d’espace; U, Cylindre de garde; T, Isolateurs; 
S, Espace équipotentiel, 


' | 

| 
! 
A À 


b. Représentation schématique de la distribution de potentiel 


dans une section du faisceau perpendiculaire au plan de 
la figure 6 a. 


Les courants d'ions mentionnés ont été extraits 
par une fente de » X 5o mm et mesurés à une 
distance de {4o cm de la source. Le dispositif de 
mesure était composé d'une plaque collectrice 
précédée d’un cylindre terminé par deux grilles 
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et porté à un potentiel négatif par rapport au 
collecteur. L’exactitude des résultats a été vérifiée 
à la fois par des mesures calorimétriques et par la 
masse de métal déposée par un faisceau de Cd*. 


Fig. 7. — Photographie du séparateur. 


1, Panneau de contrôle; 2, Alimentation de la source d’ions 
(isolée à 50 kV); 3, Alimentation du four et de la cheminée; 
4, Source d'ions et électroaimant auxiliaire; 5, Section. 
isolante; 6, Alimentation et régulation haute tension; . 


7, Piège à air liquide; 8, Pompe à diffusion; 9, Piège à 


carboglace ; 10, Tubulure du pompage primaire; 11, Électro- 
aimant; 12, Collecteur. Ù é 


La présence des deux grilles est indispensable 


dès que l'intensité du faisceau dépasse 5 mA. En 
effet, dans certaines conditions, et à cause de l'effet 


d'écran du faisceau, des électrons peuvent circuler 
librement suivant son axe et fausser les mesures. … 
Le rendement de la source peut être exprimé … 
par le rapport n du nombre d'ions N; au nombre 
de molécules neutres N, issues de la source. | 
Dans le cas de l’argon, nous avons obtenu n — 33 
pour 100. 
Pour une substance solide (Pb), nous avons 
obtenu n — 25 pour 100. | 
D. PRODUCTION DU FAISCEAU D'IONS. — £a. 
déviation magnétique symétrique à 6o° permet 
d'utiliser un faisceau d'ions très ouvert; il n’est 
donc pas nécessaire d'employer un système de 
lentilles électrostatiques complexe. Le dispositif 
adopté (fig. 6 a) ne comporte qu’une électrode 
accélératrice. La paroi antérieure de la source est 
constituée par une plaque de graphite de 1 em 
d'épaisseur. Elle est taillée en biseau pour suivre 
sensiblement la forme des équipotentielles corres- 
pondant à un faisceau extrait légèrement conver- « 
gent. Les angles 0; et 0, ont respectivement pour 
valeur 42 et 670. La valeur de 8, a été obtenue 
empiriquement à partir de celle calculée par 
Pierce [18] pour un faisceau parallèle (67,50). 


_La distance moyenne entre électrodes est de 19 mm. 


EE a Tu A 


gt dt ROGUE miens + 
Fi Le eh does on dur: à ducs Dit fs 


axe 


LI 
d 


L'électrode accélératrice est supportée par un long 
cylindre de cuivre G (fig. 2) et sa position peut 
être modifiée en cours de fonctionnement à l’aide 
de la came K, 


3. Effet et neutralisation de la charge d’es- 
pace— Si l’on excepte la zone interélectrode, 
c'est dans l’espace équipotentiel situé entre l’élec- 


_trode accélératrice F (fig. 2) et l'entrée de l’analy- 
_ Seur que la divergence du faisceau sous l'influence 


de la charge d'espace est la plus critique. Elle a, 
en effet, pour résultat de remplacer la fente de 


_ Source qui joue le rôle d’objet pour la lentille magné- 


tique par une série d'objets virtuels situés sur 


l'axe du faisceau entre la source et l'entrée du 
. Champ. L’aberration de sphéricité de l’image peut 


alors prendre des proportions considérables. 

Nous avons reproduit sur la figure 8 une série 
de spectres de masse du zine qui mettent en évi- 
dence l’importance de cet effet. Ces spectres ont 
été obtenus dans des conditions identiques, mais 
avec des intensités différentes du courant d'ions 
au collecteur. La variation du pouvoir séparateur 
est illustrée nettement lADRIESSSDeCLre sl 2 
correspondant à des intensités respectives de 1, 2 
et 4 mA. 

Nous avons décrit précédemment [19] le prin- 
cipe d’une méthode de neutralisation : les ions 


_ positifs accélérés ionisent le gaz résiduel et pro- 
. duisent des électrons lents dont l’accumulation au 
sein du faisceau neutralise la charge d’espace posi- 


tive. 
Cette accumulation est rendue possible 


19 par la répartition transversale du potentiel 


de charge d'espace qui tend à maintenir les électrons 


au voisinage du plan médian du faisceau (fig. 6 b); 
20 par un système de grilles portées à un potentiel 
négatif qui empêche l'extraction des électrons par 
la tension d'accélération des ions et limite leur 
écoulement suivant l’axe du faisceau. 


La disposition des grilles est représentée schéma- 
tiquement sur la figure 2. Elles divisent en trois 
zones l’espace parcouru par les ions. Chacun des 
ensembles Y est constitué par deux grilles distantes 


de r cm environ dont une, située à l’intérieur de la 
_ zone, est à la masse et l’autre portée à un potentiel 


négatif de 100 à 200 V par rapport à la première. 
Cette disposition est nécessaire pour conserver 
aussi étendu que possible l’espace équipotentiel par- 
couru par le faisceau. Nous ne nous sommes pas 


_ efforcé de neutraliser la charge d’espace dans la zone 


centrale (analyseur) où le faisceau est très étendu. 
L'amélioration apportée au pouvoir séparateur est 
considérable, ainsi qu’en témoignent les spectres 3 
et 4 de la figure 8 obtenus successivement sans 
et avec une tension de — 200 V sur les grilles Y. 

Il est possible de s'assurer par un calcul simple 
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que la pression résiduelle la plus basse obtenue 
dans notre appareil (5.106 mm Hg) est suffisante 
pour obtenir en un temps très court la densité 
d'électrons nécessaire si l’espace parcouru par le 
faisceau est rigoureusement équipotentiel. 

En effet, le nombre d'électrons produits par unité 
de volume du faisceau est 


dr: = N o;1 dé, 


où N, est la densité de molécules neutres; 

gi la section efficace d’ionisation des molécules 
par les ions positifs accélérés; 

I, le nombre d'ions franchissant par seconde 1 cm? 
de section du faisceau. 


La disparition des électrons pendant la période 


Intensité 
Unités srbkrsires | | 
@) ® @) 
Ph er Sa Mosses 
G4 G 68 7 
Fig. 8. — Spectres de masse du zinc illustrant l’influence de 


la charge d’espace sur le pouvoir séparateur et le rôle 
des grilles Y (fig. 2). 


Ces quatre spectres ont été enregistrés au cours d’une même 


expérience (balayage magnétique; H. T. — 30000 V; 
p©2,5.10 5 mm de Hg). 

ONE : MA | 

20 i, — 2mA/)Vy=o 

DOM nl 

Hoi, = 4 mA My == 200" 


i,, courant d’ions au collecteur; V>, tension sur les grilles Y. 


précédant la neutralisation complète de la charge 
d'espace est due essentiellement à leur recombi- 
naison avec les ions lents présents. Ceux-ci sont 
accélérés hors du faisceau, considéré comme plan 

27rle 


et parallèle, par le champ E — créé par la 


Pa 
charge d’espace, v, étant la vitesse des ions rapides 
et e la charge électronique (E peut atteindre 500 V /cm 
pour les faisceaux utilisés dans l’appareil). Par la 
suite, nous considérerons que les ions lents ont 
acquis en moyenne une énergie de 20 eV; si v, est 
la vitesse correspondante, on a 

: 


ne 
dn—— ann; dé=— a _ dé, 
2 


n_ et n., densité des électrons et des ions lents dans 


le faisceau; 
«, coefficient de recombinaison, d’où 


n? 
dn = d'u + dr = (War (2 n) dé. 


Vo 
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Le temps nécessaire à l'établissement de l’équi- 
libre sera donc 


Les expériences de Biondi [20] permettent de 
fixer pour « une limite supérieure de 8,8.10710 cm8 }/s 
pour p < 1078 mm Hg. D'autre part, les valeurs 
de 5; pour des ions de 30 000 V sont connues pour 
un petit nombre d'éléments par les travaux de 
Sherwin [21] et de Keene [22]. Nous prendrons ici 
pour valeur moyenne 6; —0,5.101 cm?. 

Il en résulte que si 1 — 10 mA /cm?, 


5.108 


P 


(p en mm Hg). 


un 


A la pression de 5.106 mm Hg, la charge d’espace 


serait donc neutralisée en un temps de l'ordre 
de r.10?s. La présence d’un gradient de potentiel Be 
suivant l'axe du faisceau contribuant à diminuer … 
la densité électronique augmenterait proportion- 
nellement ce temps. 

Une expérience utilisant un faisceau pulsé est … 


en cours pour déterminer la valeur de 7. ; "4 


TT. 


4. Collection des ions. — Le dépôt de substances … 
transportées sous forme d'ions rapides est rendu … 
difficile par la réflexion sous forme d’ions ou d’atomes 
neutres d’une partie des ions incidents et par la 2 
réévaporation due à l’échauffement superficiel que 
produit l'impact du faisceau. Pour diminuer les # 
pertes dues à ces causes, nous avons divisé chaque 4 
collecteur en deux parties : un réflecteur C rece- 
vant l'impact direct et une surface réceptrice B 
à l'abri du faisceau incident. L'ensemble repré- | 


LE 


Fig. 9. — Collecteur. | 1 

À, Support refroidi par circulation d’eau et isolé par la pièce de plexiglass J: B, Surfaces réceptrices ; si 

C, Surfaces réflectrices; D, Écran amovible; E, F, Grilles pour neutralisation de la charge d’espace; 

G, Clapet permettant de remplacer les cibles sans interrompre le pompage dans le séparateur; 

H, Orifice de pompage primaire; I, Joint Wilson pour positionnement du collecteur; K, Fenêtre de 
pyrex. 


senté par la figure 9 a été réalisé pour la collec- 
tion des isotopes du zinc; le refroidissement est 
assuré par une circulation d’eau dans la plaque de 
base. Pour d’autres éléments, un récipient conte- 
nant de l’azote liquide sert de support à la cible. 

Dans les cas étudiés jusqu'ici, les dépôts obtenus 
contiennent une proportion assez grande de métal 
provenant de la pulvérisation du collecteur par les 
ions incidents. Dans le cas du zinc, par exemple, 


le réflecteur étant en molybdène et le récepteur … 
en argent, les 7,5 mg de Zn collectés étaient 
accompagnés de 1,1 mg de molybdène. Re. 

Le réglage préliminaire des différents faisceaux 
d'ions dans les collecteurs correspondants s'effectue … 
visuellement par la fenêtre O (fig. 2), les faisceaux 
apparaissant sous forme de rubans luminescents … 
bien délimités. Un dispositif de compensation a 
été mis au point où le faisceau corrige lui-même 


Holes dérives éventuelles pendant les collections de 
_ longues durées. 


9. Résultats. — Nous avons étudié sur quelques 
15 éléments les conditions de fonctionnement, les 
possibilités et les limitations de notre appareil. 
Les résultats de ces essais sont résumés dans le 
tableau III. 


TaBLEau III. 


(Tension d'accélération : 30 000 V.) 


Durée 
de Quantité 
collection recueillie 
Élément. Isotopes collectés. (h). (mg). 
NON ES 24, 25, 26 I EN (D 
TASER 64, 66, 67, 68, 70 3 TOY (EE) 
D Dre ce DIE SENS 22 80 (0) 
Se 1: 202 4 I 


(*) Chiffre correspondant aux résultats des dosages chimiques effec- 
tués après analyse. 


Au cours d'expériences plus récentes effectuées 
avec du zinc, le courant d'ions au collecteur a 
dépassé 4 mA en fonctionnement stable (fig. 8, 
spectre 4). Il semble que cette intensité puisse 
être augmentée en améliorant ia focalisation ini- 
tiale (entre X et Y, fig. 6 a), car un accroissement 
du courant d’arc se traduit actuellement par une 
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r à Fig. 10. — Spectres de masse de SbH, préparé 

à partir d’antimoine naturel (A) 
; et d’antimoine enrichi en !?!Sb (B). 
La comparaison des teneurs en 121Sh et 1%Sb s’effectue par 
ee l'intermédiaire des pics a et b auxquels ne contribuent que 
_ Jes isotopes 121 ou 123. L’échantillon utilisé en B conte- 
nait 92 pour 100 de 1?Sb. 
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augmentation des pertes au niveau de l’électrode 

accélératrice. 

| Le degré de pureté isotopique des échantillons 

- recueillis est indiqué par les figures 10 et 11. Dans la 

_ première, À et B représentent les spectres de masse 
de SbH, obtenus respectivement avec de l’antimoine 
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naturel et de l’antimoine enrichi en 12Sb (2. Le 
cliché de la figure 11 est relatif au mercure (?). 
La partie supérieure a été obtenue avec une source 
de mercure naturel; la partie inférieure avec l’échan- 
tillon enrichi en 2®FIe mentionné au tableau III. 


Fig. 11. — Anneaux obtenus 
à l’étalon interférentiel Pérot-Fabry 
à partir de la raie 2539 À du mercure. 
Partie supérieure : source de mercure naturel; Partie infé- 
rieure : source de mercure enrichi en 2%Hg (2%2Hg-—85 
pour 100). 


La durée de collection a été limitée jusqu’à 
présent par l’usure du filament de la source d’ions 
ou l'apparition de décharges au voisinage des 
électrodes. Un dispositif qui permettra le rempla- 
cement rapide du filament sans interrompre le 
pompage est en cours de réalisation. Le fonction- 
nement ininterrompu ne sera alors limité que par 
la capacité du four ou la métallisation progres- 
sive des isolants. 

Les conditions imposées pour chaque séparation 
étant essentiellement variables, les quantités d’iso- 
topes collectées ne peuvent être précisées exacte- 
ment à l’avance. Le résultat des essais effectués 
jusqu’à présent permet cependant d'envisager que, 
lorsque l'élément peut être utilisé directement 
dans la source d'ions il est possible d'obtenir des 
quantités variant de 10 à plus de 100 mg par 
jour. L'emploi de composés halogénés et de car- 
bonyles est envisagé, mais j’examen des spectres 
de dissociation de ces composés par bombardement 
électronique déjà publiés [24] indique que les 
quantités collectées ne seraient en moyenne que 10 
à 20 pour 100 de celles mentionnées ci-dessus. 


Conclusion. — En fixant à 5o cm le rayon de 
courbure moyen des trajectoires (c’est-à-dire à 5 mm 
la constante de dispersion), nous avons limité le 
domaine principal d'application du séparateur aux 
éléments de masses légères et moyennes. Le cas 
du mercure a cependant montré qu’il était possible 
d'étendre ce domaïne aux éléments les plus lourds 
en réduisant l'intensité du faisceau d'ions ou la 
pureté isotopique des produits. 


(2) La préparation et l’analyse des échantillons de SbH, 
ont été effectuées par le groupe de spectrométrie de masse 
du service de Chimie Physique du C. E. A. 

() Ce cliché obtenu par M. Cojan nous a été aimablement 
communiqué par M. J. Brossel. 
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La limitation en intensité des faisceaux d'ions 
utilisables due à la répulsion électrostatique a été 
éliminée grâce à une méthode de neutralisation 
de la charge d’espace et les modifications du dispo- 
sitif d'extraction des ions qui sont envisagées 
devront permettre d'accroître encore de façon 
notable le courant reçu au collecteur sans trans- 
former la source d'ions. 

Plusieurs études sont en cours avec les iso- 
topes recueillis lors des premières séparations 
(Zn, Hg, Sb). Des données préliminaires sur la 
réaction Zn (n,«) SINi ont été publiées [23] et 
ces expériences se poursuivent avec les autres 
isotopes de cet élément. 


Je tiens à exprimer toute ma reconnaissance à 
Mre I. Joliot-Curie, M. F. Perrin et M. F. Joliot-Curie 
pour l'intérêt qu’ils ont porté à la réalisation de 
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ce projet. C'est grâce à leur appui qu'en 1949 les 
moyens nécessaires ont pu être mis à ma disposi- 
tion au Commissariat à l'Énergie atomique. 

Cet appareil n’a pu être construit qu'avec la 
participation de nombreux membres du C. E. A. : 
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et son chef, M. S. Winter, pour les facilités et les … 
conseils qu’ils m'ont accordés. 
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TRAITEMENT DES ÉMULSIONS NUCLÉAIRES DFE 100 À 1000 : D'ÉPAISSEUR 


Par GEORGES MARGUIN, 
Attaché de Recherches au C. N. PB. SE 


Institut de Physique atomique de l’Université de Lyon. 


Sommaire. —— Exposé d'une méthode de traitement employée pour les émulsions Ilford G5 qui 
permet d'obtenir un développement uniforme dans toute l’épaisseur avec une distorsion faible. 


Introduction. — Au cours de nos premiers 
travaux sur les plaques nucléaires, nous avons 
expérimenté les méthodes de traitement mises au 

… point dans différents laboratoires et résumées dans 
un ouvrage par Yagoda [1]. La méthode du déve- 
loppement en température de Dilworth, Occhialini 
et Payne [2] nous a donné les meilleurs résultats. 


Mais nous avons constaté que sa limite d’utilisa- 


tion était atteinte pour des émulsions de 2004. 
et de nombreuses mesures de diffusion multiple sur 
de longues traces au minimum d’ionisation ont mis 
en évidence une distorsion générale de la gélatine, 
qui rendait illusoire toute étude précise. Dans le 
but de réduire le plus possible cette distorsion, 
d'obtenir un développement uniforme en profondeur 
et d'employer des émulsions de plus grande épais- 
seur, nous avons mis au point une méthode de 
traitement qui tient compte des études des cher- 
cheurs de l’Université de Bristol [3] et de l’Uni- 
versité de Bruxelles [4] et [5]. 


A. Préparation du traitement. — L'installa- 
tion nécessaire comprend trois appareils : un réfri- 
gérateur, une étuve, un four à infrarouge. 


1. RÉFRIGÉRATEUR. — Un appareil commercial 
transformé permet d'effectuer les différentes phases 
qui nécessitent une basse température. Le pré- 
trempage à l’eau distillée, le trempage dans le révé- 
lateur et l’arrêt du développement se font dans de 
petites cuvettes (50 cm) en matière plastique, 
maintenues à température constante à l’intérieur 
du réfrigérateur. Le fixage et le lavage s’opèrent 
en circuit fermé dans le même appareil. Des cuves 
de grande capacité (2 000 cm) renfermant le fixa- 
teur F et l’eau de dilution D nécessaires à un seul 
traitement, sont maintenues à basse température. 
Une pompe centrifuge P à turbine inoxydable 
amène le liquide par une série de trous dans le bas 
- d’une cuvette C en acier inoxydable. La plaque 
nucléaire N est posée sur une plaque de verre à mi- 

hauteur de cette cuvette. Ainsi le fixateur circule 

au-dessus de la plaque avec un flux laminaire lent 
et uniforme, puis retombe par un trop-plein dans 


- la cuve de départ. 


à, 


2. ÉTUVE. — La phase active du développement 
s'effectue par la méthode de la plaque chaude. 

La plaque nucléaire est posée par sa face de verre 
sur une plaque métallique bonne conductrice, très 
plane. Un bon contact entre elles est maintenu 
par une légère pression exercée par deux fils de 
caoutchouc qui ne touchent l’émulsion qu'à ses 
deux extrémités sans la déformer sensiblement. 


Rise 


L'ensemble de ces deux plaques est introduit 
par des glissières dans un tube métallique cylin- 
drique, muni d’une base qui assure l’horizontalité 
de j’émulsion. Cette cuve de développement est 
fermée par un bouchon percé de deux trous, qui 
permet de faire circuler un courant d'azote autour 
des plaques. Elle est placée à l’intérieur d’une étuve 
à thermostat, dans un bain d’eau, qui maintient la 
température de la cuve à o,1° près. 


3. FOUR A INFRAROUGE. — La phase finale du 
séchage s'opère dans un four alimenté par une lampe 
infrarouge dont le flux calorifique est réglé par un 
rhéostat. La plaque à sécher est placée, au-dessus 


de la lampe, sur une plaque de verre mince, dans une 


enceinte dont l’atmosphère est contrôlée par un 
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thermomètre et un hygromètre. Le séchage peut 
s'effectuer à température et hygrométrie constantes 
toutes ouvertures fermées ou à hygrométrie décrois- 
sante, au moyen d’un ventilateur, d’auvents et 
d’une cheminée qui facilitent les courants de convec- 
tion. 


B. Phases du traitement. -— Au cours des 
phases successives, nous avons cherché à réduire le 
plus possible les causes de distorsion générale en 
évitant surtout une variation brusque de tempéra- 
ture, d’acidité et d'humidité de l’émulsion. En outre, 
pendant tout le traitement, de très grandes précau- 
tions doivent être prises pour supprimer la distor- 
sion locale produite par des poussières, des impuretés 
des bains et des contacts accidentels. 


1. PRÉTREMPAGE DANS L'EAU DISTILLÉE. — La 
plaque nucléaire étant refroidie à 59 C est immergée 
dans de l’eau distillée, à la même température. 
Ce prétrempage produit un gonflement de l’émul- 
sion qui permet une réduction sensible du temps de 
pénétration du révélateur. 


2. TREMPAGE DANS LE RÉVÉLATEUR. — Le révé- 
lateur choisi a la formule suivante : 
audi LULéePOUTEE RTE ES RE ETC 1000 Cm 


Chlorhydrate de diaminophénol (amidol)... 3 g 
Sulitesdersodiumeanbyüre ere ere. 
Sulfite acide de sodium (P. S. =1,32):.. 


Cette solution s’oxydant rapidement à l'air doit 
être préparée juste avant son emploi, pour un seul 
traitement. L’amidol a le grand avantage, en solu- 
tion acide de pH6,6 de développer l’émulsion 
uniformément en profondeur. 

Ce révélateur possède, de plus, les qualités sui- 
vantes : sa vitesse de pénétration est assez grande 
par suite de sa simplicité et de sa faible concen- 
tration; sa stabilité est bonne de 5 à 309 C; sa 
faible acidité réduit le gonflement de l’émulsion 
et diminue la distorsion dans la phase de développe- 
ment. 

La plaque nucléaire, après égouttage sommaire, 
est plongée dans ce révélateur à 5° C, le temps 
nécessaire à la pénétration dans toute l'épaisseur 
de la plaque, avec une agitation lente de la solu- 
tion [6]. 


3. DÉVELOPPEMENT A LA PLAQUE CHAUDE. — 
L'émulsion étant totalement imprégnée, la plaque 
est sortie du bain, égouttée et tamponnée délica- 
tement sur les deux faces avec un papier absor- 
bant à grain très fin, pour enlever l'excès de révé- 
lateur qui produirait un surdéveloppement en 'sur- 
face. Elle est ensuite posée, l’émulsion au-dessus, 
sur la plaque métallique de la cuve de développe- 
ment, et maintenue en contact par deux élastiques. 
L'ensemble est placé horizontalement pour éviter 


‘à 5/1000° de pH 3,6. Après un rinçage à l’eau dis- ». 


tout glissement de émise, et en EAUBOSDNETE 4 
d’ azote’ pour empêcher toute oxydation superficielle. 
La cuve fermée est immergée dans l’eau de l’étuve 
à température constante, pendant le temps néces- 
saire au développement. La température peut être 
fixée entre 25 et 300C suivant le degré de déve- 
loppement désiré. 


4. ARRÊT DU DÉVELOPPEMENT. — Le développe- 
ment est arrêté successivement par abaissement de 
température, puis par l’action d’un bain d'arrêt. … 
Pour cela, l’ensemble de la cuve et du bain d’immer- 
sion est sorti de l’étuve et refroidi lentement par 
un courant d’eau jusqu’à la température de 130 C 
environ. Puis la température de la cuve est abaissée 
à 50C à l’intérieur du réfrigérateur, et la plaque 
nucléaire est immergée dans un bain d’arrêt à la 
même température pendant une durée égale à 
celle de la pénétration du révélateur. Le bain d'arrêt 
utilisé est une solution d'acide acétique dilué 


tillée, la plaque est prête à être fixée. 


5. FixaAce. — Le fixateur choisi a la formule "3 
suivante D | 
Pau distillée pour ERP PRERECEECEEEre 1000 Cm? 
Thiosulfate de Sodium ER PAPE PRE 400 g 5 
Sulfite de sodium anhydré...............: 108 4 
Sulfite acide de sodium (P=S"—= 1,32). ""ro0cnee 


Cette solution de pH 5,3 est acidifiée par le sulfite 4 
acide de sodium qui, en présence de sulfite neutre, 
joue le rôle de tampon entre le thiosulfate et le 
révélateur et évite ainsi la formation de taches 
colorées d’oxydation dans l'épaisseur de l'émul- 
sion. Û 
Cette phase du traitement est susceptible de Ë 
produire une distorsion importante par suite de 
l'enlèvement d’une quantité importante de bromure 
d'argent. Il est donc nécessaire de réduire et de . 
rendre uniformes les déformations de la gélatine. 

L’acidité du fixateur diminue le gonflement de 
l’'émulsion au cours du fixage. L'important volume 
de solution utilisé à 5° C permet le fixage complet | 
sans changement de bain. La plaque est entourée 4 
d’un anneau de garde constitué par quatre autres 
plaques de même format et de même épaisseur, 
qui supprime les déformations des bords produites 
par la dissolution plus rapide des sels te 
Pour éviter tout glissement de l’émulsion, la plaque Ne. 
est maintenue horizontale et immobile, et c’est 
le courant du liquide qui produit l’agitation méca- 
nique nécessaire pour réduire la durée du fixage. : 

La phase de fixage est considérée comme terminée 
au moment où la plaque est devenue translucide 
sur toute sa surface, mais elle est complétée par 
la dilution du fixateur pour éviter le gonflement 
important et rapide de l’émulsion produit par une 
immersion directe .dans l’eau de lavage. = "4 


ette phase, la dilution du fixateur s’opère progres- 
ivement au moyen de trois cuves d’eau à 5° C. 
Le volume de la solution de thiosulfate est d’abord 
. réduit dans la cuvette contenant la plaque, à r000 cm5. 
La cuve de réserve du fixateur est alors remplacée 
par une première Cuve d’eau distillée. Le pompage 
… est rétabli et la concentration de la solution passe 
ainsi progressivement de 4o/root à 13/100°, avec 
Pun pH de 5,6. 

La même opération est renouvelée successive- 
_ ment avec les deux autres cuves d’eau distillée. 
. Après la deuxième dilution, la solution passe à 
un pH de 5,9 et à une concentration de //100° 
_ et après la troisième dilution, le pH est de 6,3 et 
… la concentration n’est plus que de 1/100e. 

_ La température en fin de dilution est élevée 
_ lentement à 100 C. La cuvette contenant la plaque 
est alors transférée au lavage à l’eau courante 
de pH 7,3 pendant une durée égale à celle de la 
dilution. 

_  L’élimination totale du thiosulfate de sodium 
… est contrôlée par un test avec un réactif au perman- 


: 7. SÉCHAGE. — Avant le séchage, la plaque et 
… l'anneau de garde sont plongés dans une solution 
de glycérine à 5/100° à la température finale de 
. lavage, pour empêcher le décollement de l’émul- 


Épaisseur (Qu) :.....1:..:. 100 200 300 
Brétrempar cr) eee. 10 20 30 
TRS MEN CIN OP EMRERREE 10 20 30 
£ Développement (mn)...... 30 30 30 
AR ICO TONI EE 10 20 30 
IRIS) LENS EONEENERS 5 6 15 
RASOIR RES 2 6 15 
Séchase CHER irc. 2 6 1) 


- L'amélioration apportée par ce traitement a été 
_ contrôlée par la mesure d’un coefficient de distor- 
- sion défini précédemment par Cosyns et Van- 
- derhaeghe [7]. La déformation constatée sur les 
traces voisines du minimum d'ionisation et tra- 
_ versant l’émulsion dans toute son épaisseur se 
traduit par une courbure générale sensiblement 


AC 


À 


+. constante mesurée par un vecteur distorsion K. 
_ Le coefficient de distorsion ÆX caractérisant une 
…_ émulsion d'épaisseur donnée, étant proportionnel 
. au carré de cette épaisseur e, il est préférable de 
… comparer les différentes plaques par le coefficient 
_ de distorsion spécifique 


| S EE 


K 
2° 


Avec le premier procédé de développement en 
… température, aucune précaution n'était prise pour 
réduire la déformation de l’émulsion qui se tra- 
_ duisait, en exprimant K en microns et e en milli- 


mètres, par une valeur de de l’ordre de 500 à 1000. 
a 
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6. LAVAGE. — Pendant la première moitié de sion au cours du séchage et réduire la distorsion. 


Ces plaques sont ensuite égouttées soigneusement 
et la face verre est essuyée avec un papier absorbant. 
La plaque traitée est alors piacée sur le plateau 
de verre du four infrarouge, entourée de son anneau 
de garde, en s’assurant du bon contact des bords 
de l'émulsion. Cela est indispensable pour éviter 
la distorsion produite par la contraction trop rapide 
des bords. Cet effet des bords est complètement 
Supprimé si, au cours du séchage, l'émulsion de la 
plaque se soude à celle de l’anneau de garde. Les 
ouvertures du four sont d’abord fermées pour com- 
mencer le séchage à hygrométrie constante et pour 
éviter tout dépôt de poussières à la surface de 
l'émulsion. Le rhéostat de la lampe infrarouge 
doit être réglé pour que la température de l'enceinte 
ne dépasse pas 30°C afin d’assurer un séchage 
lent et éviter le ramollissement de la gélatine. 
Lorsque la contraction de la plaque est suffisante, 
le séchage est terminé en ouvrant les auvents, la 
cheminée et en accélérant les courants de convec- 
tion par le ventilateur. L’humidité ambiante est 
ainsi réduite à 5o/100€° environ. 


C. Résultats du traitement. — Les différentes 
phases précédentes ont une durée qui, en fonction 
de l'épaisseur de l’émulsion, est précisée dans le 
tableau ci-dessous 


400 500 600 700 800 900 1000 
50 80 120 180 300 420 540 
50 80 120 180 300 420 540 
30 30 30 30 30 30 30 
50 80 120 180 300 420 540 
30 4 60 75 90 105 120 
30 4 60 75 90 10 TO 
30 1000 Do 90 109 120 


Actuellement, le nouveau traitement des plaques 
permet de réduire la courbure des traces à k = 50, 
valeur susceptible d’être encore diminuée par des 
améliorations de détails. 


Conclusion. — Ce traitement, qui nous a permis 
d'obtenir des résultats satisfaisants avec des plaques 
nucléaires Iford de type G 5, est cependant appli- 
cable aux autres types. 

Son extension à des émulsions supérieures à r mm 
est possible, mais l'exploration en profondeur des 
couches photographiques est actuellement limitée, 
d’une part, par la distance frontale des objectifs 
microscopiques à immersion, d'autre part, par le 
coefficient de transparence des couches épaisses 
qui diminue avec l'accumulation des grains d’argent. 

Je tiens à remercier M. le Professeur Thibaud 
de sa précieuse direction et de la mise à ma dispo- 
sition de tous les moyens techniques nécessaires à 


mes travaux. 
Manuscrit reçu ie 5 novembre 1952. 
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DISPOSITIF POUR LA MESURE DU NIVEAU D'EAU LOURDE 
DANS LE RÉACTEUR DE SACLAY (!). 

GÉNÉRALISATION A LA MESURE DES NIVEAUX LIQUIDES 
ET DES ÉPAISSEURS MÉTALLIQUES 


Par J. WEILL et M. BRIÈRE. 


Commissariat à l'Énergie atomique. Division des Constructions électriques. 


Sommaire. — On décrit un appareillage qui effectue à distance la mesure et l’enregistrement d’un 
niveau liquide susceptible de varier de plusieurs mètres. La précision peut atteindre quelques dixièmes 
de millimètres. L’appareillage est entièrement automatique. 


Dans de nombreuses études relatives aux piles 
atomiques, il apparaît nécessaire de connaître le 
niveau de l’eau lourde avec une précision d’une 
fraction de millimètre. 

Un indicateur de niveau du type habituel, basé 
sur le principe des vases communicants, ne permet 
pas de fournir une telle précision. En effet, comme 
l’eau contenue dans le tube de niveau et l’eau de la 
cuve se trouvent la plupart du temps à des tempé- 
ratures différentes, il peut en résulter (dans les 
conditions de fonctionnement constatées sur Zoé 
ou prévues dans P,) des différences de l’ordre du 
centimètre entre le niveau indiqué et le niveau 
existant dans la cuve. En outre, un tel système ne 
se prête guère à la transmission d'indications à 
longue distance, ni à l'enregistrement. 

Nous indiquerons ici quelques procédés que nous 
avons essayés en vue d'obtenir des mesures de 
niveau par des moyens électriques et décrirons un 
dispositif que nous avons réalisé au C. E. A. permet- 
tant l'indication et l’enregistrement à distance du 
niveau d’eau lourde, dans la Pile de Saclay. 

Désirant nous affranchir de tout dispositif méca- 
nique, nous avons tout d’abord tenté de résoudre le 
problème par des procédés purement électriques, 


(*) Ce dispositif à fait l’objet d’une demande de brevet 
déposée le 23 juin 1950 sous le n° 592-693, 
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basés sur la conductibilité et la constante diélec- 
trique de l’eau lourde. Nous avons ainsi envisagé … 
plusieurs systèmes dont le principe consistait à 
mesurer la résistance électrique ou la capacité entre 
des conducteurs immergés, ou encore à utiliser un … 
Oscillateur à ondes centimétriques constitué par une 
ligne de Lecher plongée dans l’eau et à déterminer 
le niveau d’après les variations de fréquences pro- 
duites. "4 
L'expérience nous a montré qu’il fallait renoncer 
à des systèmes de ce genre, qui sont basés sur les 
propriétés électriques de l’eau, en particulier en 
raison des variations de celles-ci avec la températuré 
et à la présence de phénomènes tels que la formation 
de bulles gazeuses sur les électrodes, qui viennent … 
modifier les conditions électriques des circuits 
(les bulles modifiant la résistance du circuit et non … 
pas la résistivité de l’eau.) 
Nous avons donc été dans l’obligation-de revenir … 
à des dispositifs comportant un intermédiaire méca- 
nique. | ne: 
Parmi de nombreux systèmes qui peuvent être - 
imaginés, un des plus simples est constitué par un 
fil résistant tendu verticalement dans la cuve et sur 
lequel se déplace un curseur mû par un flotteur. … 


La mesure de niveau est ainsi ramenée à une mesure 
de résistance. ù ; 


| Un tel système est simple et robuste. 
_ ‘Toutefois, sous cette forme rudimentaire, celui-ci 
f est inutilisable pratiquement pour l'application que 
_ nous avons en vue; pour deux raisons : 


4 1° Pour obtenir la précision de mesure désirée, 
. il faudrait pouvoir discerner nettement une varia- 
_ tion de résistance correspondant à une fraction de 
millimètre du fil. Or, une telle variation de résis- 
tance n’est pas facilement mesurable, étant de l’ordre 
de grandeur des résistances de contact du curseur, 
sinon moindre. 
29 De toute façon, une variation de niveau d’une 
fraction de millimètre ne communique pas au flotteur 
_ une force ascensionnelle suffisante pour vaincre les 
résistances de frottement et mouvoir le curseur. 


L. On peut donc dire que le système manque de 
sensibilité, électriquenient et mécaniquement, pour 
la précision de mesure que l’on demande. 

8 Pour lui donner la sensibilité nécessaire, il faudrait 

lui adjoindre deux perfectionnements : 


? 1° Faire en sorte qu’une variation de niveau d’une 

… fraction de millimètre se traduise par une variation 

de résistance nettement mesurable; 

à 20 Utiliser une force motrice auxiliaire pour 
_ mouvoir le curseur. 


Nous présentons ici un système que nous avons 
mis au point et dans lequel ces deux principes sont 
mis en application. 


…_ Description. — Un fil d'acier « Invar » de 15/100 
n… Jlesté par un plomb de sonde est enroulé sur un 
tambour entraîné par un petit moteur. Le tambour 
et le fil sont isolés de la masse et le plomb de sonde 
est terminé par une pointe de platine qui établit le 
contact avec l’eau dès qu’elle touche la surface. 

Un dispositif électronique (fig. 1) très simple, 
établit entre la position de la pointe et le sens de 
rotation du tambour, une relation telle que, lorsque le 
contact avec l’eau est établi, la pointe tend à monter 
_et lorsque le contact est rompu, la pointe tend à 

descendre. Il en résulte un battement périodique de 
la pointe dans le sens vertical d'environ 0,1 mm 
d'amplitude, de part et d’autre de la surface de l’eau 
(nous verrons plus loin que l'amplitude de ce batte- 
ment est déterminée par des phénomènes de capil- 
larité). 

La longueur de fil déroulé dans la cuve et, par 
conséquent, la position angulaire du tambour, se 
trouvent donc fixées par le niveau de l’eau et ceci 
avec une grande précision. 

La précision demandée sur la mesure de la hau- 
teur de la surface de l’eau est de 0,5 mm; d'autre 
part, l'amplitude maxima de la variation de cette 

hauteur est de 2 m. Il en résulte que nous serions 
amenés à effectuer des mesures avec une precision 
de 0,025 pour 100 environ S'il n'y avait qu’une seule 


échelle de mesure. 
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Pour pallier cette difficulté, l'étendue totale de 
mesure a été divisée en 20 sections de 10 em et la 
mesure répartie en deux opérations : 


a. Mesure de précision dans une étendue de 10 cm; 
b. Définition de la section dont il s’agit. 


+ 7 
Mécanisme émetteur 


Î Mesure des métres 


Contac fleur 
Automatique 
de merche | M. 


Motres 
LIEU LU 


CTEROLET 


Pont de Ste 5 Moteur da 
Whesdtons s#omaetige f'enre grotreur. 
£nregisfreur MECI Pannes de command 


Fig. 1. — Schéma général du dispositif. 


A cet effet, l’émetteur (fig. 2) comprend un 
tambour fileté qui comporte 20 gorges d’enroulement 
du fil. Le diamètre du tambour est tel que chaque 
gorge contient exactement le logement de ro cm 
de fil. Le tambour permet ainsi l’enroulement de 2 m 
de fil. 

Sur le même axe est monté un potentiomètre 


| se 
| me c'e securtle 


Connexion 2//ant| 


2 /a grille cle /2 | 
Jempe re/2i. = D /so1€ de /2xe 2 
0 10 
= Resistance chaulfanle 
SES PR RE ET 


Fig. 2. — Mécanisme émetteur. 
a. Disposition des organes; b. Vue d’ensemble, 


de 13 cm de diamètre, tournant contre un curseur 
fixe et dont le bobinage occupe pratiquement les 360° 
de la circonférence, ce qui représente /o cm de 
bobinage. 

Le déroulement de 10 em de fil correspond ainsi 
à un tour complet du potentiomètre, c’est-à-dire 
qu'une différence de niveau de 1 mm correspond 
à 4 mm de bobinage du potentiomètre, Ceci permet 
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une mesure précise du niveau dans une étendue 
de ro em et constitue le dispositif « fin » de mesure, 


©O2 


Fig — Dispositif émetteur. 


Fig. 3 bis. — Enregistreur récepteur 
et schéma du pont, 


Par suite de cette disposition, on retrouve évidem- 
ment les mêmes mesures de 10 en 10 em. Pour savoir 


N° 1. 


de quelle décade il s’agit, un second potentiomètre 
identique est monté sur un axe démultiplié au 
vingtième par rapport à l'axe précédent, de sorte 
que sa rotation complète correspond à un dévide- 
ment de 2m de fil. Ce potentiomètre constitue le 
dispositif « grossier » de mesure. 

Les mesures de résistance sont effectuées automa- 
tiquement par un appareil indicateur-enregistreur 
(fig. 3; fournisseur, M. E. C. I.) à deux voies qui 
commute tour à tour le circuit de mesure sur le 
potentiomètre « grossier », puis sur le potentio- 
mètre « fin ». Le montage est prévu de telle sorte 
que les résistances des fils de ligne de liaison se 
neutralisent (fig. 3 bis), ce qui permet de placer 
l'enregistreur à une distance pratiquement illimitée 
de la pile sans introduire d’erreur par suite de la 
résistance de la ligne. L'appareil est muni de deux 
échelles « mètres » et « millimètres », ce qui permet 
une lecture directe et instantanée du niveau. En 
même temps, l’appareil assure un enregistrement 
permanent de la hauteur d’eau sous forme de deux 
courbes de couleur différente. 

L'’enregistreur, situé sur le tableau de commande 
de la pile, fonctionne en permanence, mais, afin de 
ne pas fatiguer inutilement le mécanisme « émetteur » 
(qui est placé dans la pile et dont l’accès est, par 
conséquent, condamné), une marche intermittente 
a été prévue. Un contact automatique actionné par 
l’enregistreur met le mécanisme sous tension toutes 
les demi-heures pendant 2 minutes. Le système 
effectue ainsi une mesure du niveau toutes les demi- 
heures, ce qui est largement suffisant pour les 
besoins courants. 

Le relais qui commande le sens de rotation du 
tambour commande également deux lampes de 
signalisation indiquées « montée » et «descente ». Le 
clignotement incessant de ces lampes indique que le 
niveau est stable et que la pointe oscille autour de la 
surface de l’eau. En cas de montée ou de descente du 
niveau, le système suit le mouvement de l’eau, ce 
qui entraîne la fixité de la lampe correspondante et 
l'extinction de l’autre. 

Un rupteur en fin de course, actionné par une 
came montée sur l’axe du potentiomètre «grossier », 
coupe l'alimentation du moteur par mesure de 
sécurité au cas où, par suite d’une panne des circuits 
électroniques, le moteur continuerait indûment sa 
course dans un sens ou dans l’autre. 


Enfin, pour éviter la condensation de vapeur 
d'eau dans le mécanisme émetteur, une résistance 
chauffante maïntient en permanence l’enceinte dans 
laquelle est monté le mécanisme à une température 


x 


supérieure à celle de la cuve. 


Précision des mesures. — Le bobinage du 
potentiomètre « fin » comportant trois spires au 
millimètre et 1 mm de différence de niveau corres- 
pondant à { mm de bobinage, soit, à 12 spires, le 


È as # 


e un pouvoir de définition capable 


ournir e dixième de millimètre, re 

L’enregistreur M.E.C. I. permet des mesures à 

que o,3 pour 100 de précision. 

D'autre part, afin d'éviter les erreurs dues aux 
ariations de température, le fil de sonde et le 
ambour d’enroulement sont en acier Invar, de sorte 
ue la variation de la longueur totale du fil pour des 
ariations de température de 100 est inférieure 

2 mm. ; 


ui-ci étant très démultiplié), mais par les phéno- 
nes de capillarité au contact de la pointe avec la 


. 4 — Plage d'incertitude causée par l'effet de capillarité. 


fine en platine, la plage d'incertitude peut être 
luite à environ 0,1 mm. 

_ On voit que les erreurs susceptibles de se pré- 

senter ne dépassent pas le quart de millimètre. 


DU NIVEAU D'EAU LOU 


L'appareil fournit donc largement la précision or 


mesure demandée de + 0,5 mm. 


Généralisation du procédé. — Le système que 
nous venons de décrire a été conçu spécialement 
pour la mesure du niveau d’eau lourde dans la cuve 
du réacteur de Saclay. II va sans dire que ce sys- 
tème pourra être utilisé pour de nombreuses autres 
applications, en particulier dans tous les cas où il 
s'agira de mesurer un niveau liquide difficilement 
accessible ou dont il sera intéressant d’effectuer la 
mesure ou l’enregistrement à distance. ; 

Dans le cas de liquides très isolants (résistance de 
contact supérieure à r0!° 2) tels que certains carbu- 
rants, il serait nécessaire de prévoir un flotteur 
métallique relié à la masse afin de créer un niveau 
conducteur artificiel (à noter au sujet des carbu- 
rants qu'il n’y a pas à craindre de danger d’explosion 
du fait du contact électrique du flotteur avec la 
pointe, celui-ci n’intéressant que des courants tou- 
jours inférieurs au microampère). 

Une autre application possible est la mesure de 
précision d’épaisseurs métalliques. En effet, lorsque, 
au lieu de se faire avec un niveau liquide, le contact 
de la pointe se fait avec une surface métallique, les 
battements deviennent très rapides et leur amplitude 
extrêmement faible. En réduisant le diamètre du 
tambour d’enroulement du fil de sonde, ce qui 
augmente le pouvoir de définition du système, on 
peut arriver facilement à une précision de mesure 
de l’ordre du centième de millimètre et ceci pour 
des pièces dont l’épaisseur totale peut être de plu- 
sieurs dizaines de centimètres. 


Manuscrit reçu le 22 juillet 1952. 
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EXPOSÉS ET MISES AU POINT BIBLIOGRAPHIQUES 


ÉTUDE DES PHOTODÉSINTÉGRATIONS. 
I. APERÇU HISTORIQUE ET BIBLIOGRAPHIQUE DE L'ÉTUDE DES PHOTODÉSINTÉGRATIONS (!) 


Par RaAymonp CHASTEIL. 


Laboratoire de Chimie nucléaire, Collège de France. 


Sommaire. 


_— L'évolution historique de l’étude des photodésintégrations est retracée en liaison 


avec les possibilités d’utilisation des sources de rayonnement y, successivement disponibles (radio- 
éléments naturels, rayonnements de désintégrations, spectres de freinage d'électrons). Le développe- 
ment de ce domaine de la physique nucléaire ADpArAIe étroitement lié à l’accroissement des moyens 


scientifiques et techniques utilisés. 


La première réaction photonucléaire a été mise 
en évidence par Chadwick et Goldhaber [1] en 1934. 
Raïsonnant par analogie avec ce qui a lieu dans 
l'effet photoélectrique des atomes, ils prévoient la 
possibilité d’émission de particulès nucléaires en 
soumettant les noyaux à des rayons y d’énergie 
quantique supérieure à l'énergie de liaison de la 
particule dont l'expulsion est envisagée. 

Les rayons y les plus énergiques dont on dispose 
à l’époque étant ceux du ThC" de 2,62 MeV, ils 
envisagent la possibilité d'observation de ce phéno- 
mène pour les noyaux ayant un défaut de masse 
faible ou négatif; ce qui est le cas du deutérium D 
(qu’ils appelaient à l’époque diplon), du beryllium ;Be 
et des noyaux radioactifs «. Effectivement, irra- 
diant dans une chambre d’ionisation du deutérium 
par les rayons y du ThC”, ils observent les impul- 
sions résultant de l’ionisation produite par les pro- 
tons émis. Ils écrivent la réaction 


1D + y = TH + in + ©. 


Comme ils n’observent pratiquement pas d’im- 
pulsions avec les rayons y du RaC de 1,8 MeV (en 
réalité, on a reconnu plus tard qu’il existait des 
raies y d’énergie plus grande, maïs ces raies ont une 
très faible intensité), ils en déduisent que le seuil 
de la réaction est compris entre 1,8 et 2,62 MeV, 
les mesures des masses exactes de l’hydrogène et 
du deutérium leur permettent d’obtenir une limite 
inférieure pour la masse du neutron égale à 1,0077. 
Une mesure assez grossière de l’énergie des protons 
produits leur donne une valeur de la masse m, du 
neutron égale à 1,0080 + 0,0005, d’après les équa- 
tions 

Mn=(iD — jH) + 2,62 — 


Ein =2£n 


Ein, 


(En, énergie du proton). 


(ha bibliographie contenue dans cette première partie 
va jusqu'à juillet 1957. 


Ceci en admettant qu’il n’y avait pas de rayon y 
émis au cours de la désintégration. En effet, le neutron 
ou le proton ou les deux auraient pu se trouver émis 
à un état excité ou un quantum y pouvait être émis … 
dans le processus de photodésintégration. Ce rayon- … 
nement qu'à l’époque on ne pouvait pas exclure 
a priori aurait été difficile à détecter expérimentale- | 


ment parmi le rayonnement y de ThC” provoquant 


la réaction. Aujourd’hui encore, de telles expériences 
de détection de rayonnement y émis au cours de 
désintégration résultant de rayons y primaires ous 
très difficiles. a 

La masse adoptée à l’époque pour le proton est ÿ: 
Mu — 1,0078; la valeur résultant de cette expé- 
rience de Chadwick et Goldhaber ne leur permet … 
pas de voir nettement si la masse du neutron est … 
supérieure à celle du proton. 

En effet, Chadwick [2] avait donné m, = 1,0068 
et I. Curie et F. Joliot [2 a] avaient donné antérieure- … 
ment à la découverte de l’effet photonucléaire des 
déterminations de la masse du neutron résultant 
de leurs mesures d’énergie des neutrons dans diverses 
réactions et des déterminations des maxima éner- 
gétiques des spectres B [2 b], [2c], [2 d], [2e], “ils a 
indiquaient les valeurs 1,0098, 1,009, 1,0089 et 
ils précisaient que le premier nombre était le plus … 
précis (la masse actuellement admise [2/] est 
Mn = 1,00893 = 0,00003). Et ils donnaient comme 
résultat de leurs expériences : 


Mn = 1,010 E 0,000, 


x 


valeur nettement supérieure à celle de la masse du 
proton. Ceci avait une conséquence importante : 
le neutron devait être instable et dans leur publi- : 
cation à Nature [2 a] (12 mai 1934), ils indiquent 
que la radioactivité f-— doit être le résultat de la 


transformation d’un neutron en proton; ils écrivent 


O = TMEeNe 


neutron —> proton + € + 0, avec 


Dans la même publication, ils calculent l'énergie 
absorbée par la transformation inverse 


proton —> neutron +e+t— Q", avec Q'=3,1MevV. 
La radioactivité du neutron a été effectivement 
… observée et sa période semble comprise entre 8 
Het So mn [3]. 
f Les mesures de Chadwick et Goldhaber four- 
.. nissent une valeur de la section efficace de la réac- 
tion ?D(y, n)}H de 1o-*%# em? en assez bon accord 
avec la valeur calculée théoriquement par Bethe et 
Peierls [4]. 

C’est la première fois qu’un noyau est désintégré 
. sous l’action de radiations électromagnétiques, aupa- 
ravant, en effet, toutes les désintégrations étaient 
provoquées par des rayonnements corpusculaires. 
$ Reprenant leur première expérience, Chadwick et 
- Goldhaber [4a], avec un dispositif expérimental 
- amélioré, confirment les résultats de I. Curie et 
- F. Joliot et donnent pour la masse du neutron les 
valeurs m, — 1,0084 (avec la masse du deuton de 
. Oliphant et Kempton) et m, —1,0090 (en utilisant 
la masse du deuton d’Aston). La masse du proton 
- qu’ils utilisent pour cette publication est m, = 1,0081. 


Il est donc définitivement confirmé que le neutron 

est plus lourd que le proton. 

Quelques semaines plus tard, Szilard et Chal- 
mers [5] observaient la photodésintégration du 
. beryllium irradié par les rayons y du radium. Ils 
détectaient la réaction par l’action des neutrons 
libérés sur l’iode. L’iode l#T se transformant en iode 
radioactif 1%] de période 24,99 mn par capture d’un 
neutron. Cet iode actif étant séparé de l’iode inactif 
par la méthode suivante imaginée peu de temps 
avant par ces auteurs et qui porte leur nom : l’iode 
utilisé comme détecteur de neutron est engagé dans 
_un composé organique; le noyau composé l#I brise 
sa liaison chimique sous l'effet du recul produit 
lors de l’émission du rayonnement y de désexcita- 
» tion; les atomes d’iode formés peuvent être séparés 
d’une grande masse de composé organique iodé, 
on les entraîne par une très faible quantité d’un 
iodure à l’état ionique. Ce processus constitue un 
moyen très sensible de détection des neutrons. 

Depuis la découverte de la photodésintégration 
du deutéron, le nombre d’expériences sur l'effet 
photonucléaire est allé en croissant sans cesse. Nous 
allons très brièvement retracer l'historique de ces 
_ études; trois articles généraux donnent une vue 
_ d'ensemble plus ou moins complète du développe- 
- ment de ce domaine de la physique nucléaire, ce 
sont ceux d’Averbach [6], de Bosley et Craggs [7] 
. et de Koklov [8]; enfin, de nombreux articles 
comportent de brefs aperçus historiques. 

s Il est possible de distinguer trois périodes dans 
le développement des études sur l'effet photonucléaire : 
la première période de sa découverte à 1937 au cours 
de laquelle les photodésintégrations sont provoquées 
par les rayons y des radioéléments naturels ; pendant 
la deuxième période, de 1937 à 1941 environ, on 
développe l’utilisation de rayons Y produits au cours 

de réactions nucléaires; enfin la dernière période, 
de 1945 à l’heure actuelle, a pour point de départ 

Vutilisation de rayons X produits par les nouveaux 
‘accélérateurs d'électrons (bétatrons et synchrotrons). 
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Précisons qu’au point de vue du vocabulaire utilisé 
on désigne habituellement par rayons y les radia- 
tions électromagnétiques émises par des noyaux 
excités, qu’il s’agisse de noyaux radioactifs naturels 
ou artificiels ou de noyaux composés formés au cours 
de réactions nucléaires et l’on réserve le terme de 
rayons X à des radiations électromagnétiques pro- 
duites à l'extérieur du noyau à l’aide, par exemple, 
d'électrons accélérés artificiellement. 

Les étapes de cette évolution sont étroitement 
liées à l’accroissement des moyens techniques mis 
en œuvre. Il faut remarquer qu’elles correspondent 
au cours du temps à l’utilisation d’énergies quan- 
tiques de plus en plus élevées : l'énergie maximum 
utilisée pendant la première période est de 2,62 MeV 
(rayons y du ThC”); au cours de la deuxième période, 
les radiations les plus énergiques utilisées sont celles 
de 17,6 MeV résultant du bombardement du lithium 
par les protons; enfin, dans la période actuelle, les 
synchrotrons fournissent des rayons X dont les 
énergies vont jusqu'à 320 MeV [9]. Parallèlement, 
le nombre des noyaux désintégrés par effet photo- 
nucléaire et le nombre de types de réactions photo- 
nucléaires s’est accru dans des proportions consi- 
dérables. Les rayons y du ThC” ont permis seule- 
ment la photodésintégration de deux noyaux, deu- 
térium et beryllium; de 1937 à 1941, il devient possible 
de produire l’effet photonucléaire de la plupart des 
noyaux et, cependant, trois types de réactions sont 
seuls étudiés : réactions (y, n), réactions (y, p), et 
photofissions; enfin, depuis l’utilisation des bétatrons, 
non seulement tous les noyaux peuvent être photo- 
désintégrés, mais ils peuvent l’être d’un très grand 
nombre de manières comportant l’expulsion d’une 
seule particule ou d’un très grand nombre de parti- 
cules avec toutes les gammes intermédiaires. 


Première période utilisation des rayons y 
émis par les radioéléments naturels. —— Les 
expériences de la première période sur D et Be 
ont été extrêmement nombreuses et elles ont continué 
à faire l’objet jusqu’à l’heure actuelle d’un très grand 
nombre de publications; nous n’en parlerons qu’occa- 
sionnellement au cours de cet exposé, car leur étude 
quelque peu complète nécessiterait des développe- 
ments trop importants. Nous nous bornerons à 
dire que ces expériences ont essentiellement pour 
but : la détermination avec une précision croissante 
du seuil des réactions, la détermination des sections 


efficaces et de leur variation en fonction de l’énergie y, . 


l'étude de la distribution angulaire des particules 
émises. 

En ce qui concerne plus particulièrement la photo- 
désintégration du deuton, ces renseignements ont 
une importance de premier plan, en effet, le deuton 
est le plus simple des systèmes nucléaires. Le rôle 
du deuton dans la théorie nucléaire correspond au 
rôle de l'hydrogène dans la théorie atomique. Enfin, 
le deuton étant constitué par deux particules seule- 
ment, un neutron et un proton, le problème théorique 
est relativement simple, le calcul peut être mené 
jusqu’au bout. 


utilisation des rayons y 


Deuxième période y 
produits dans les désintégrations nucléaires. — 


a. RÉACTION (y, n). — Dans les désintégrations 
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nucléaires produites par des particules accélérées, 
il se produit des rayons y d’énergie plus grande que 
ceux fournis par les sources de radioéléments naturels. 
Les plus intéressants de ces rayonnements y sont 
ceux résultant de la capture de protons par les noyaux 
de différentes cibles. Les progrès réalisés dans la 
technique des accélérateurs de particules vont per- 
mettre d’utiliser ces rayons y pour irradier de nou- 
veaux éléments et rechercher d’autres effets photo- 
nucléaires. Les rayons y les plus énergiques obtenus 
par cette méthode sont ceux de 17,6 MeV résultant 
de la capture d’un proton par jLi [10], [11], cette 
réaction présentant une résonance pour une énergie 
des protons de 440 keV. Bothe et Gentner [12], 
soumettant à ce rayonnement un grand nombre 
d'éléments, mettent en évidence la photodésinté- 
gration de dix nouveaux corps : phosphore, cuivre, 
zinc, gallium, brome, molybdène, argent, indium, 
antimoine et tellure. Ils détectent ces photodésin- 
tégrations (y, n) par observation de la radioactivité 
du noyau résiduel. Le meilleur rendement est obtenu 
avec le cuivre; qui subit la réaction Cu (y, n) Cu 
dont ils déterminent la section efficace 5 = 5.10 ?6cm?. 
Chang, Goldhaber et Sagane [13] confirment les 
photodésintégrations observées par Bothe et Gentner 
et observent, en outre, la photodésintégration de 
l'oxygène. Continuant leurs expériences, Bothe et 
Gentner [14] publient les intensités relatives des 
effets photonucléaires produits par les rayons y 
du lithium (17,6 MeV) et du bore (12,8 MeV) et 
donnent la section eflicace de la réaction (y, n) sur 
le cuivre provoquée par les rayons y du bore, 
6—)2,2.10-26cm°. Carlson et: Henderson. [15]"dis- 
posant d’un accélérateur dont la source est capable 
de donner un faisceau d’ions de 6 oo z À obtiennent 
une intensité de rayonnement y sensiblement triple 
de celle de Bothe et Gentner, ils observent la photo- 
désintégration du manganèse et du fer; cependant, 
les périodes des activités trouvées sont nettement en 
désaccord avec les périodes actuellement connues 
pour les nuclides produits. 

Depuis leur découverte en 1934 par F. et I. Joliot- 
Curie [16], la connaissance des radioéléments arti- 
ficiels ayant considérablement progressé, il devenait 
possible de prévoir les périodes résultant de nouvelles 
photodésintégrations recherchées, ce qui permettait 
de choisir à l’avance les durées d'irradiation conve- 
nables. 
rayonnement y beaucoup plus grande que celle de 
Bothe et Gentner, les chercheurs de Zurich ont 
entrepris l’étude systématique de tous les éléments 
du tableau de Mendeleeff. Ces études font l’objet 
de nombreuses publications dans lesquelles un soin 
tout particulier est apporté à la correction résultant 
de l’activité parasite provoquée par les neutrons 
émis en même temps que les rayons y [17] (2). Au 
cours de ces travaux, ils mettent en évidence un 
grand nombre de nouvelles réactions (y, n) et ils 
donnent pour chacune la section efficace relative 
en utilisant comme référence la section efficace du 
cuivre. Leurs expériences permettent la détermina- 
tion avec certitude des périodes comprises entre 35 
et 5 jours présentant un rendement égal au minimum 


() R. CHasrez, Thèse, Paris, 1922. 


Disposant, d’autre part, d’une intensité de | 


à 1 pour 100 du rendement trouvé pour SCu. Un. 
tableau’ ‘d'ensemble de leurs résultats est publié 
en 1948 [18]. 


b. PHOTOFISSION. — ‘Très tôt après la décou- 
verte de la fission de l’uranium [19], [20], [21], « 
Roberts, Meyer et Hafstad [22] et Heyn, Aten et 
Bakker [23] publient d’infructueuses tentatives faites 
pour mettre en évidence la fission de l’uranium et 
du thorium sous l’action des rayons y du lithium 
et du fluor. Haxby, Shoupp, Stephens et Wells [24] » 
utilisant les rayons y du fluor (6 MeV), réussissent à 
détecter la photofission de l’uranium et du thorium, les … 
sections efficaces étant estimées à 5, =3,51,0. 10—27Ccm° 
et on =, 7220 To" 11.0 Une chambre d’ioni- 


sation et un amplificateur étaient utilisés pour détecter … 
ces processus de fission; plusieurs tests étaient utilisés … 
pour s’assurer que les phénomènes observés étaient | 
réellement dus aux rayons y et non aux neutrons. $ 

L'étude des photofissions a été poursuivie au 
cours de la période suivante en utilisant, soit les 
radiations produites par des désintégrations, soit 
celles émises par les bétatrons et un certain nombre » 
de résultats importants ont été obtenus PE NT 

Charbonnier, Scherrer, Wäeffler [26], à l’aide 
d’émulsions photographiques contenant une forte 
proportion d'uranium déterminent la section effi-. 
cace de photofission de SU pour les rayons y du 
lithium et donnent la valeur 5 — 4,6 = 1,5.10 26 cm2. * 

La tripartition [27] de l'uranium et du thorium 
a pu être provoquée par les rayons y et a égale- 
ment été détectée dans les émulsions photogra- 
phiques [28], [29]; Goward, Titterton et Wilkins QUE à 
ont observé la photofssion de l’uranium avec émission 
d’un noyau de ÿBe instable qui se partage au Cours 
de son expulsion en deux particules «, ce phénomène … 
se présente donc sous l’apparence d’une quadripar- 
tition. ‘10 

Baldwin et Klaiber [31] déterminent la courbe de \ 
variation de la section efficace de photofission de . 
l’uranium en fonction de l'énergie des rayons y, 
cette courbe présente un maximum de 6.102 Le | 
pour Æ;= 16 MeV. 

Koch, Mc Elhinney et Gasteiger [32] donnent tes 
seuils de photofission pour ??iU, 2?$U,."2iU," 
*ÿ,Pu, ‘55Th et Sugarman [33] étudie la phoige 4 
fission du bismuth. 

Ogle, Mc Elhinney [34] et Mc Elhinney et Ogle (351 
étudient également cette variation pour PR 
éléments. EU 

Récemment, une publication [36] donne les rende 
ments de fission et d’émission neutronique, ainsi 
que l’énergie moyenne des neutrons émis, pour la 
photodésintégration de l'uranium. 3 

c. RÉACTIONS (y, p). — En 1944, Huber, Lienharä,. K 
Scherrer et Waeffler [37] signalent une: activité 
obtenue lors du ÉD du magnésium par 
les rayons y du lithium et ils l’attribuent à la réac- 
tion *Mg (y, p) “Na; Hirzel et Waeffler [38] étudient 
les réactions (y, p) provoquées sur les différents 
isotopes du silicium, du titane, du chrome, du sélé- | 
nium, du molybdène, du palladium, du cadmium 
et du zinc. Ils déterminent les sections eficaces | 
relatives par rapport à la section efficace de la réac- : 


on >4Cu(y, n)s$Cu. Ils comparent ces sections 
caces aux sections efficaces (y, p) et montrent 
e les réactions (y, p) ont une probabilité beaucoup 
F plus grande que celle prévue par la théorie des évapo- 
_ rations nucléaires. 
| _ Ces études des réactions (y, p) ont été faites en 
mesurant l’activité des noyaux finaux, il en résulte 
. que seules les réactions produisant des noyaux radio- 
… actifs sont susceptibles d’être étudiées de cette 
façon. 
Pour de très nombreux éléments, l’émission photo- 
l nucléaire d’un proton conduit à des isotopes stables, 
l'élaboration d’une méthode d’étude de ces réactions 
« apparaissait comme grandement souhaitable, l’utili- 
{ 
LA 


è 


n sation de la technique des émulsions photographiques 


de 


dans ce but à permis de mettre en évidence l'effet 
… photonucléaire avec émission d’un proton dans le 
… cas du cuivre [39]. 
… Des efforts dans ce sens ont été faits indépendam- 
… ment et Toms, Halpern et Stephens [40] ont publié 
une courte Note concernant l'observation dans 
lémulsion photographique de photoprotons émis 
par le magnésium irradié par le rayonnement de 
. freinage d’un bétatron de 22,5 MeV; dans ce cas 
particulier, deux des isotopes du Mg, Mg et ?5Mg, 
conduisent à des isotopes radioactifs, ce qui permet 
. un contrôle de ces réactions (y, p) par mesure de 
l'activité induite. Plus tard, Toms et Stephens ont 
publié [41] une étude plus détaillée de ces expé- 
riences. 
À _ Récemment, Byerly et Stephens [42] viennent de 
- donner les résultats d’une étude des photoprotons 
… émis par le cuivre. 

_ Enfin, Mann et Halpern [43] utilisant également le 
rayonnement de freinage d’un bétatron, ont étudié 
_ avec une technique différente la production de photo- 


2 


rotons sur 20 éléments. 


FE 


d. ÉTOILES DE PHOTODÉSINTÉGRATION DES NOYAUX 
ÉGERS DANS L’ÉMULSION PHOTOGRAPHIQUE. — Dans 
une plaque exposée au rayonnement y du lithium, 
änni [44] avait observé des étoiles à trois branches; 
s étoiles ont été attribuées à la photodésintégra- 
on du carbone en trois particules &« [45]; Wäffler 
et Younis [46] ont donné une valeur de la section 
efficace de cette réaction o = 0,8 + 0,3. 10 -?8 cm°. 
ivers auteurs [47], [48], [49], [50], [51], ont étudié 
e mécanisme de cette réaction. 

_ A J’aide d’un synchrotron, la photodésintégra- 
… tion de l’oxygène en quatre particules « a été 
| observée également dans les émulsions photogra- 
_ phiques [52], [53], [54]. Dans ces différentes désin- 
tégrations, on observe parfois une formation inter- 
diaire de Be [55]. 

D’autres photodésintégrations d’éléments légers 
t été détectées dans les plaques nucléaires, en 
articulier, sur l’azote [56], [57] : 

Hé 716 MeV 


—17,0MeV, 


PNY". Li +2 


$H 
1N+y > 3iHe+ ÿH 
on a identifié les réactions suivantes sur le bore [58]: 


3H +2$He—11,1MeV, 
2H +2iHe— 5,8MeV, 


De 
.1B+Y + 
18B+Yy — 
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et la réaction 


10] 


3 + in + 1H +2iHe 


s,oMeV, 


est considérée comme probable. 


. Dans le cas du beryllium, on a observé la réac- 
tion [59] 


iBe+y — 1H + $Li —18MeV, 


Enfin, sur 
été mises en 


le lithium, les réactions suivantes ont 
évidence [60], [61], [62] : 


SLi + y +. He + 3H — 2,5 MeV, 

iLi+y = 1H +$He— r0,1MeV, 

Li+y = dn+ilLi — 5,4MeV, 
EU PAIA = 1H + iHe+1,6MeV. 


Troisième période : utilisation des rayons X 
produits par les bétatrons et synchrotrons. — 

Les rayons y résultant de désintégrations nucléaires 
permettaient exclusivement l’étude de photodésin- 
tégrations à des énergies y fixes et discontinues, ils 
n’offraient pas la possibilité de faire varier de façon 
continue l’énergie quantique du rayonnement. A 
partir de 1941 environ, les nouveaux accélérateurs 
d'électrons de grande énergie, bétatrons et synchro- 
trons, donnent la possibilité d’utiliser des spectres 
continus des rayonnements de freinage des électrons. 
Is présentent, en outre, l’avantage de permettre 
aisément une modification de l'énergie quantique 
du rayonnement émis. Cette dernière caractéristique 
rend possible la détermination des seuils des réactions 
photonucléaires. C’est ainsi que la première publi- 
cation concernant les photodésintégrations produites 
par un béfatron, publiée par Baldwin et Koch 
en 1945 [63] donne les seuils d’un certain nombre 
de réactions (y, n). Comme autre avantage des 
bétatrons et synchrotrons, il convient de souligner 
le fait qu’ils fournissent des intensités de radia- 
tions incomparablement plus grandes que les désin- 
tégrations nucléaires produites dans les accélérateurs 
de particules lourdes, au surplus le rayonnement 
présente la particularité intéressante d’être émis 
dans un cône étroit vers l’avant du faisceau d’élec- 
trons [64]; ces deux faits rendent possible l’étude 
de photodésintégrations à faible rendement et la 
canalisation soignée. du faisceau de radiations. 

Aux grandes énergies atteintes avec ces accéléra- 
teurs, à Berkeley, par exemple, un synchrotron 
de 322 MeV est actuellement en fonctionnement [65], 
l'expulsion d’un neutron ou d’un proton est égale- 
ment probable, mais encore le noyau résiduel est 
porté à une température suffisamment élevée pour 
évaporer plusieurs particules. Des désintégrations 
au cours desquelles six à huit particules nucléaires : 
neutrons, protons, particules «, etc. peuvent être 
émises, sont possibles avec une énergie d’excitation 
de 100 MeV. De telles désintégrations ont été observées 
dans le rayonnement cosmique dès 1938 [66]; nous ne 
traiterons pas, par ailleurs, de ces photodésintégra- 
tions produites par le rayonnement cosmique et 
nous laisserons également de côté les réactions photo- 
mésoniques. 

La possession de radiations d'énergie et d'intensité 
contrôlables permet maintenant l’étude de ces désin- 
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tégrations nucléaires extrêmement variée aux grandes données sont rapportées très fréquemment 


énergies, Il en résulte un accroissement considérable 
du nombre de photoréactions connues. C’est ainsi 
qu'en 1944 on en avait observé d’après la table de 


Seaborg [67] seulement 35; à l'heure actuelle, ce 
nombre est de l’ordre de quelques centaines. 

Quoique aucune méthode pleinement satisfaisante 
n'existe pour étudier les désintégrations multiples, 
plusieurs techniques sont cependant utilisables. 

Les traces des particules chargées émises peuvent 
être observées à l’appareil Wilson ou dans les émul- 
sions photographiques. Leurs énergies respectives 
et leurs directions peuvent ainsi être obtenues. 
Cependant, ces méthodes ne permettent pas d'observer 
les neutrons émis dans la désintégration et donnent 
ainsi, une image incomplète du phénomène. En 
raison du mélange d’éléments présents dans le gaz 
de la chambre Wilson et dans l’émulsion, souvent, 
les éléments responsables de la réaction ne peuvent 
être identifiés sans difficultés et avec une absolue 
certitude. 

Une autre méthode utilisable est l’observation de 
la radioactivité induite, méthode déjà grandement 
exploitée pour l’étude des réactions (y, n) et (y, p); 
elle permet la connaissance de l’élément initial et 
l’identification certaine de l’isotope produit, mais ne 
détecte pas les réactions conduisant à des noyaux 
stables, ainsi que nous l’avons signalé précédemment, 
elle ne permet pas de déterminer sans ambiguïté 
les types de particules émises. 

Toutefois, en raison des grandes intensités de 
rayonnement fournies par les accélérateurs d'électrons, 
il est possible de détecter directement les photo- 
neutrons émis. 

Ces diverses méthodes doivent donc être utilisées 
concouramment pour l’étude des photodésintégra- 
tions produisant un grand nombre de particules. 

Une difficulté importante s’est présentée aux 
utilisateurs d’accélérateurs d’électrons, c’est la connais- 
sance imparfaite de la forme du spectre continu des 
radiations émises. Les spectres diffèrent parfois 
notablement du spectre théorique facilement calcu- 
lable dans le cas du freinage des électrons par une 
cible mince [68]. Sans entrer dans le détail des causes 
de ces divergences, signalons que les formes de ces 
spectres ont été étudiées, notamment à l’aide de 
photodésintégrations, en particulier dans les émul- 
sions photographiques [69], [70]; les sections effi- 
caces de ces photoréactions étant supposées vérifiées 
par d’autres méthodes. Nous avons là un bel exemple 
d’interdépendance réciproque entre différentes tech- 
niques. 

Compte tenu de ces possibilités et de ces défauts 
des accélérateurs d'électrons, de nombreuses déter- 
minations de seuils photonucléaires ont été publiées 
[68], [71], [72], [73], [74], [75], [76], [77], [78], 
[79], [80]. 

De très nombreuses publications exposent des 
mesures de rendement photonucléaires, les valeurs 
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II. QUELQUES RÉSULTATS EXPÉRIMENTAUX SUR LES PHOTODÉSINTÉGRATIONS 1 


ET LEURS CONFRONTATIONS AVEC DIVERSES THÉORIES À 
Par RAvymonp CHASTEL. : 


Laboratoire de Chimie Nucléaire, Collège de France. 


Sommaire. — Cette étude comprend deux parties : une partie concernant les résultats sur les noyaux 
moyens et lourds (noyaux pour lesquels le modèle nucléaire statistique peut être utilisé), une autre 
partie concernant les noyaux légers (Z < 20). Les difficultés résultant de l'absence d'un modèle 


nucléaire pour les noyaux légers sont abordées. 


L'étude des photodésintégrations pose un certain 
nombre de problèmes théoriques qui sont encore 
loin d’être définitivement résolus; on va rapidement 
examiner ici l'interprétation théorique des résultats 
obtenus par différents auteurs (1). Depuis l’utili- 
sation généralisée des accélérateurs d'électrons, l’étude 
des photodésintégrations s’est considérablement déve- 
loppée au cours des dernières années. Pour donner 
une idée de l’extension prise par ces études, donnons 
un nombre approximatif des publications parues 
chaque année depuis la découverte de l’effet photo- 
nucléaire par Chadwick et Goldhaber [1] en 1934. 
(IL est nécessaire de rectifier ici l’erreur historique 
concernant cette découverte qui se trouve dans 
quelques publications [2]). 


1934-39 1940-45 1946 1947 1948 1949 1950 
Te 10 2 2 17 22 47 


1951 
85 (*) 


(*) Nombre certainement incomplet. 


Dates importantes de l’étude des photodésintégra- 
tions. — Découverte par Chadwick et Goldhaber 1934; 
Travaux de Bothe et Gentner, 1937; Photofis- 
sion, 1941; Utilisation du bétatron pour les photo- 
désintégrations, 1945; Photodésintégration en plu- 
sieurs particules, 1945; Photodésintégration du car- 
bone en 3%, 1948; Phototripartition, 1949; Photo- 
désintégration conduisant à un noyau stable, 1950. 


A. Noyaux moyens et lourds. 


s(Y A2) 
S(Y; P) 
sections efficaces (y, n) et (y, p) effectuées par Hirzel 
et Wäffler [3] avajent montré une divergence impor- 
5(y, 7) 
5(Y D) 
théoriques (modèle statistique ou de l’évaporation), 
ces mesures portaient sur des éléments du milieu 
de la classification de Mendeleev et l’étude concernait 
les réactions conduisant à des nuclides radioactifs 6. 


1. Rapports — Les déterminations des 


- tante entre les rapports expérimentaux et 


() Ge texte a été rédigé en liaison avec un travail expéri- 
mental de l’auteur, cf. R. CHASTEL, Thèse, Paris, 1952. 


Ils trouvaient expérimentalement un nombre rela- 
tivement plus grand de photoprotons par rapport 
au nombre de photoneutrons qu’il était prévu par 
les indications théoriques. Be 

J'ai cherché à mettre en évidence l’effet photo- … 
nucléaire avec émission de protons conduisant à un 
nuclide stable. Ma publication préliminaire [4] . 
concernant l’émission des photoprotons par le cuivre, « 
mettait en évidence ces réactions et la valeur annoncée 
pour la section efficace o(y, p) — 10-27 cm? paraissait 
indiquer encore une discordance avec la prévision 
théorique, toutefois l’écart observé était inférieur à 
ceux observés, en général, par Hirzel ét Waffler. 
Toms, Halpern et Stephens [5], [6], utilisant un 
bétatron, donnaient également une première publi- 
cation concernant les réactions (y, p) sur les iso- 
topes du magnésium, dont certaines conduisent à … 
des nuclides stables. Byerly et Stephens [7], [8], 
utilisant également un bétatron, étudiaient les 
réactions photonucléaires du cuivre; ils confirment 
la réaction (y, p) que j'avais observée et indiquent 
que la valeur s(y, p) de ma publication est quelque - 
peu plus faible que la valeur déduite de leurs résultats 
expérimentaux. En outre, ils obtenaient un rapport - 


2 : : : “20 
des nombres — en accord satisfaisant avec diverses 


théories du type évaporation. Récemment, plusieurs 
études sur les réactions (y, p) ont été publiées, en 
particulier par Mann et Halpern [9] et Diven et 
Almy [101]. AL NE 50 

La section efficace Cu (y, p) Ni, © #-6.10-°6 cm? 
que j’ai obtenue calculée après une étude plus soignée 
des différentes corrections (2?) est très nettement 
supérieure et donne un accord satisfaisant avec la 
théorie statistique de Weisskopf. Cette confronta- 
tion théorique confirme donc les vérifications de 
Byerly et Stephens. “<3 

On doit remarquer, comme le souligne Courant [14], 
que ‘*°;Cu dont Z impair et N pair conduisent à 
des isotopes stables pair-pair; l’énergie de liaison 
du proton est alors relativement faible (6 MeV). . 
Alors que Hirzel et Wäffler étaient nécessairement 


(:) Cf. R. Cmasrez, Thèse, Paris, 1952, chap. IV, $ 5. 


e 


TA Fra 


ints par leur méthode d'activation à des noyaux 
conduisant à des produits radioactifs, les énergies 
_ de liaison du proton sont alors dans ces cas consi- 
_ dérablement plus grandes, 8-9 MeV. Ainsi, dans 
Pémission de photoprotons conduisant à des noyaux 


stables, l'émission des protons est favorisée, ce qui 


| compense au delà la difficulté de traversée de la 
barrière de potentiel. 


2 


_ Les résultats de l’équipe de Zurich ont été à l’origine 
de différentes tentatives d’explications théoriques 

_ de Schiff, Jensen, Courant, Levinger et Bethe, Gol- 

_ dhaber et Teller. 

Schiff et Jensen [11], [12] cherchent à expliquer 

re de Zürich par une réduction 


ES 


É les rapports 


_ de la densité de niveau des noyaux, ce qui a pour 
_ conséquence d'accroître le pourcentage des parti- 
_cules de grande énergie dans le spectre émis, lesquelles 
traversent plus facilement la barrière de potentiel. 
Courant [13], [14] met l’accent sur l'intervention 
de l’effet photonucléaire direct, c’est-à-dire l’action 
individuelle du photon sur un des nucléons du 
… noyau. Il précise l'importance des interactions 
… dipolaires des radiations. Sa théorie, cherchant 


… primitivement à expliquer la valeur trop faible 


al QE AT À 


D du rapport + donne la section efficace (y; p) sous 


la forme 
PA 
1 3 0 


… où P est la transparence de la barrière de potentiel; 
: x est l’énergie des protons émis mesurée en prenant 
_ comme unité la hauteur de la barrière de potentiel; 
_ x, est l’énergie maximum des protons émis: 

_ Cette théorie accroît la section efficace (y, p) et 
accord avec l’expérience est amélioré si l’on utilise 
un modèle en particules &. Et l’auteur indique que la 
ivergence qui subsiste peut être supprimée par la 
conception du « chauffage local » d’une portion du 
noyau et évaporation de la région chauffée avant que 
l’excitation soit répartie dans tout le noyau. 

_ Enfin, la théorie de Courant qu’il considère comme 
une première tentative grossière prévoit une distri- 
bution angulaire des protons de la forme 


A + B sin°?0, 
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_ direction d’émission du proton. 
… Ces diverses théories, en particulier celle de Courant, 
donnent des prévisions théoriques concernant le 
spectre énergétique et la distribution angulaire des 
_ photoparticules émises. 
— Les dispositifs expérimentaux de Toms et Stephens, 
ïiven et Almy, Byerly et Stephens, Mann et Halpern 
ermettent une étude précise des photoparticules 
émises. 
- Pour les noyaux moyens, on trouve que le spectre 
des photoprotons comprend deux portions : une de 
faible énergie, sensiblement en accord avec le modèle 
statistique (quant à la distribution des énergies et 
… l'isotropie de la distribution angulaire) et une corres- 
pondant aux photoprotons de l'extrémité de grande 
_ énergie du spectre en désaccord avec le modèle sta- 
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6 étant l'angle entre la direction du photon et la 
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Ustique. Ce groupe de grande énergie présente, en 
outre, une asymétrie angulaire avec émission préfé- 
rentielle à 90° par rapport à la direction des TAVONS 7, 
ce qui apporte un argument en faveur de l'hypothèse 
suivant. laquelle ces protons sont émis avant que 
l'énergie d’excitation soit distribuée statistiquement 
dans l’ensemble du noyau. 

En même temps, de nombreuses études des seuils 
de réactions [15] et de la variation des sections effi- 
caces (y, n) et (y, p) en fonction de l’énergie des 
rayons y, étaient publiées. Les courbes de sections 
efficaces présentent un maximum tout à fait inat- 
tendu. 

C’est pour rendre compte plus spécialement de ces 
courbes « de résonance » que Goldhaber et Teller, 
Levinger et Bethe ont entrepris leurs études théo- 
riques. 

Goldhaber et Teller [16] considèrent les vibrations 
dipolaires de l’ensemble des protons par rapport à 
l’ensemble des neutrons du noyau. | 

La largeur de la résonance résulterait de l’amortis- 
sement des vibrations. 

Ils obtiennent des énergies pour le maximum de 
la résonance en assez bon accord avec l’expérience 
(uranium, Æw = 16 MeV; Cuivre, #w — 20 MeV; car- 
bone, Aw — 26,5 MeV). 

Cependant, les sections efficaces intégrées 


; r? A e? 
sav = Eee 
2 mc 


. donnent un ordre de grandeur correct pour le cuivre, 


mais pour l’uranium et le thorium les valeurs expéri- 
mentales sont respectivement 15 et 30 fois plus petites 
que les valeurs théoriques. 

En outre, leur théorie prévoit une émission impor- 
tante de photons diffusés par résonance, d’une inten- 
sité comparable à l’effet Compton, des vérifications 
expérimentales difficiles de ce dernier résultat ne 
semblent pas montrer un effet d’un ordre de grandeur 
comparable à celui qui est prévu; ces dernières expé- 
riences sont analysées dans un article d’ensemble 
de Koklov [17]. 

Levinger et Bethe [18] montrent qu'aux faibles 
énergies d’excitation (quelques mégaélectrovolts) les 
transitions dipolaires ne sont que du même ordre de 
grandeur que les transitions quadrupolaires, la réduc- 
tion de l’effet des transitions dipolaires est attribuée 
à des corrélations entre les mouvements des nucléons. 
A des énergies d’excitation plus élevées (à partir 
de 0 MeV environ), ces corrélations doivent dispa- 
raître. 

Ils calculent, pour des transitions dipolaires, la 
section efficace intégrée d’absorption s(w) des rayons 
gamma d’énergie w. 


(MeV x 107?*cm?) 


: 27r2e2h NZ NZ 
4 s(æ) dæ = mur Pe NET 0,06 AE 


en l’absence de forces d'échange, avec : 


M, masse d’un nucléon; 
N, nombre de neutrons; 
Z, nombre de protons; 
A = N &+2Z. 
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En tenant compte des forces d’échange, ils 
obtiennent 
$ orxe?lù NZ 
s(w)du= —— 1+0,8x), 
JE Me Ad 


æ, fraction des forces d’échange. 
Ils donnent également une expression de l’énergie 
moyenne d'absorption 


T, énergie cinétique moyenne des nucléons évaluée 
en fonction de r4. 
Ce qui donne 


 —;6M'eV AVEC 0 —= 1 0 10m "CN, 


et 


w —19MeV, AVEC 07 TOM ECN, 

Leur calcul de la moyenne harmonique wn pour 
l’absorption des photons exige des hypothèses parti- 
culières sur les corrélations entre nucléons dans l’état 
fondamental. La valeur obtenue pour wy en l’absence 
de toute corrélation est trop faible; par contre, en 
faisant intervenir des particules « dans le noyau, ils 
obtiennent une valeur raisonnable. 

Dans le cas de 76Ge, ils obtiennent 


dæ à 
Smes(W) — > 0,126.10—2# cm?; 
(2 


la confrontation avec l’expérience est satisfaisante, 
pour une transition quadrupolaire le calcul donne 
0,006.10*4cm?; les auteurs montrent ainsi que les 
réactions observées sont presque entièrement d’ori- 
gine dipolaire. 

Dans le cas de Cu, on a 


7 


s sdæ>1,5 MeV X r0—2#*cm? 


qui doit être comparée à la valeur théorique 


na 


3, 5 dæ = 0,99(1 + 0,8x) M eV x 10—2# cm?. 


Ce qui leur permet, malgré le peu d’information 
que l’on possède sur la section efficace totale d’absorp- 
tion s(w), de faire quelques considérations sur x. 

En conclusion, on peut retenir de leur article que 
l’on peut grossièrement expliquer les différents phé- 
nomènes à l’aide du modèle en particules «. 

Un photon y est absorbé par un nucléon faisant 
partie d’une particule &. Si l’énergie est inférieure 
au premier niveau de He, on a une vibration d’en- 
semble des particules & et pas d’intervention des 
transitions dipolaires. Au-dessus de 20 MeV, le quan- 
tum peut agir sur la particule « et les transitions dipo- 
laires deviennent prépondérantes. Enfin, pour des 
énergies plus grandes, quand la longueur d’onde 
du photon devient de l’ordre de grandeur des dimen- 
sions de la particule «, les transitions quadrupolaire 
peuvent à nouveau devenir importantes. 

Cameron [19] a cherché à standardiser les courbes 
expérimentales 5(w), il étudie la variation de l’énergie 
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A, il trouve la 


\ 


à la résonance Æ,, en fonction de 


relations : 
Em = 36 AT018 


en assez bon accord avec la théorie de Goldhaber 
et Teller qui prévoit une variation de la forme 


1 
Enro AS. 


Toutefois, les points expérimentaux se placent 
mieux sur une courbe empirique qu’il donne : 


Em = 21 exp(0,00274 À), 


De plus, il suggère la possibilité de compétition 
des réactions (y, 2n) et (y, pn) pour diminuer les 
rendements en photoparticules aux grandes énergies; 
cet argument est également émis par Haslam et 
Skarsgard [20], ces derniers notent toutefois que les 
courbes s(w) (y, n) ont la même forme; il en résul- 
terait qu’une explication par les réactions en compé- 


tition ne semble pas satisfaisante, il leur semble que 


l’on doive songer à d’autres explications. 
Se basant sur leurs résultats expérimentaux concer- 


nant la réaction #S (+, d) %P et les résultats d’autres. 


auteurs, Katz et Penfold [21] calculent la section 
efficace intégrée d’absorption des photons par %#S, 
ils trouvent 66.10% (MeV x 10° cm?), alors que 


l'expression donnée par Levinger ét Bethe fournit 


la valeur minima 480.10-° (MeV X 10-24 cm?). 


Ils concluent que la forme de la courbe de section 


efficace (en forme de courbe de résonance) n’est pas 
expliquée par des réactions en compétition, elle devra 
l’être par une théorie de résonance de l’absorption y, 


mais différente des théories actuelles. É 


2. Réactions (y, d) et (y, x). — Byerly et Ste-. 4 


phens [7], [8] ont observé les réactions (+, d) et (y, a) 
sur le cuivre et la réaction (y, x) a été confirmée sur 


le cuivre [22] et sur SR [20] par mesure de Facti- 


vité du noyau résiduel. 


Y 


Le rendement en photodeutons par rapport au 


rendement en photoprotons est trouvé égal à 0,31 par 
Byerly et Stephens avec un bétatron de 24 MeV; il 
est certainement beaucoup plus faible avec les rayons y 
de la cible de lithium, ce qui explique que je n’ai pas 
observé la réaction (y, d) avec mon dispositif expé- 
rimental. Bien que le spectre de photodeutons soit 


en accord avec le modèle de Weisskopf-Ewing [23], 


. . +. À / 5 E 
ce rendement ainsi que celui - = 0,03 étant grande- 


ment supérieurs aux rendements calculés avec divers 
modèles (Schiff, Courant, Le Couteur); Byerly et 
Stephens sont conduits à faire appel à de nouveaux 
processus en particulier, la capture en vol de nucléons 
à travers le nuclide subissant la photodésintégration 
(processus d'accrochage ou « pick up process ) [24], 


ou à supposer une grande erreur pour l’énergie de 


laison calculée pour les deutons d’après des formules 
semi-empiriques. 


Une réaction #S (+, d) 5°P a été également observée 


par Katz et Penfold [21]. Ils proposent le mécanisme 
suivant pour expliquer la grande probabilité d’émis- 
sion des photodeutons. 


Près du seuil, le processus (+, d) peut être interprété 


comme étant un effet inverse du processus Oppen- 
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point commun; ils ont 


« ’ 


principalement absorbée par le proton d’un « deuton » 
dans un noyau. Le proton ainsi excité peut traverser 
la barrière de potentiel relativement plus facilement 
et plus radialement. Une redistribution de l'énergie 
peut alors avoir lieu au cours de laquelle le neutron 
resté à l’intérieur du noyau peut lui-même s'échapper. 
Le deuton sortirait ainsi en deux étapes et le produit 
des probabilités séparées de chaque étape pourrait 
être beaucoup plus grand que la probabilité de péné- 
tration de la barrière de potentiel par le deuton 
considéré comme un tout. 

Haslam, Cameron, Cooke, Crosby [25] ont étudié 
les particules x résultant de la photodésintégration 
de l’argent et du brome des émulsions photographiques; 
leurs premiers résultats de ce travail très Iong et diffi- 
cile montrent également un rendement anormalement 
élevé en photoparticules & par rapport aux prévisions 
de la théorie statistique. Ils donnent de ce phénomène 
l'explication théorique suivante : un noyau composé 
excité peut se désintégrer initialement par émission 


de photons ou de divers types de particules. De tels 


modes de désintégration sont dits être en compé- 


- tition « parallèle ». Le noyau résiduel est généralement 


laissé dans un état excité. Alors a lieu une compé- 
tition « en cascade » entre l’émission de photons ou 
d’autres particules par ce noyau. Dans le cas parti- 
culier où ce noyau est laissé dans un état d’excitation 
suffisant pour émettre des particules chargées, mais 
pas de neutrons (en raison des différences des énergies 
de liaison), l’émission de ces particules chargées est 
dite « en cascade favorisée par les seuils ». Elle est en 
compétition avec l’émission y [26]. 

Comme argument en faveur de ces mécanismes 
ils donnent le fait qu’une grande largeur de niveau 
pour l’émission de radiations, correspondant proba- 
blement à une émission dipolaire électrique, a récem- 
ment été observée [27] dans la désexcitation photo- 
nucléaire de l’or pour des énergies des photons inci- 
dents de 15 MeV. 

On aurait donc pour ces énergies d’excitation des 
réactions en cascade des types suivants : (y, y’ n), 
(y; y! p}), (y, y’ à) les y’ étant de faible énergie et étant 
émis avant la 2e particule (n, p ou x). Ainsi les par- 
ticules « de faible énergie qu’ils ont observées peuvent 
être supposées émises principalement lors de réac- 
tions « en cascade favorisée par leur seuil » des types 
suivants : (y, y’ a), (y, na), (y; pa) et (y, a). En 
accord avec ce point de vue, ils ont observé dans ieurs 
émulsions quelques phénomènes d’émissions (y, pa), 
où l’on voit un proton et une particule & issus d’un 
également observé des 


fourches (y, a). 


B. Noyaux légers. 


L'interprétation des particularités des réactions 
photonucléaires produites sur des noyaux légers, 


présente des difficultés encore plus grandes que pour 


les noyaux moyens et lourds. En raison de l’impossi- 
bilité d’application de la théorie statistique des 
noyaux, résultant du grand espacement des niveaux 
et du nombre faible de nucléons, on ne peut plus 
appliquer les lois statistiques pour la répartition 
de l’énergie d’excitation entre les différents nucléons. 
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heimer Phillips. L'énergie du photon est supposée 


Toms, Halpern et Stephens [28] et Toms et Ste- 
phens [29] ont étudié les photoprotons du magnéc- 
sium et Diven et Almy [10], les photoprotons de l’alu- 
minium ; ils utilisaient les uns et les autres un bétatron 
et la Technique des émulsions nucléaires. Ils comparent 
les spectres énergétiques obtenus avec les spectres 
calculés suivant le modèle d’évaporation en utilisant 
diverses densités de niveaux, en soulignant toutefois 
les difficultés d’application de ce modèle. Toms et 
Stephens, en particulier, utilisant les niveaux connus 
de ?4Na, obtiennent un accord satisfaisant avec la 
théorie et dans un cas comme dans l’autre, l’unifor- 
mité de la distribution angulaire des protons confirme 
encore cet accord. 

Aïnsi, contrairement à ce que l’on aurait pu penser, 
la théorie de l’évaporation dont la validité d’appli- 
cation est contestable pour les noyaux légers, semble 
assez bien vérifiée; au contraire, des difficultés nom- 
breuses se présentent comme on vient de le voir pour 
les noyaux moyens et lourds où elle semblait être 
dans son domaine de pleine validité. Toms et Stephens 
expliquent ce fait en supposant un accroissement 
du libre parcours dans le noyau pour le proton en 
raison des plus grandes énergies dont il dispose (en 
effet, les énergies de liaison des protons sont ici 
beaucoup plus faibles). Pour les noyaux plus lourds 
encore, la barrière de potentiel vient encore restreindre 
le nombre des photoprotons de faible énergie résultant 
du processus d’évaporation, ce qui accroît en consé- 
quence l'importance des photoprotons de grande 
énergie résultant en partie de l’effet photonucléaire 
direct. 

Hirzel et Wäffler [3] ayant étudié les sections 
efficaces (y, n) et (y, p) pour le magnésium, l’alumi- 
nium et le silicium trouvent des sections efficaces du 
même ordre de grandeur pour l'effet (y, p) et l’effet 
(y, n); ce résultat leur paraît inattendu. Diven et 
Almy ont montré que ce résultat s’explique en admet- 
tant une densité constante des niveaux et en tenant 
compte de la différence d’énergie de liaison d’un 
neutron et d’un proton, ce qui compense largement 
l’effet de la barrière de potentiel pour le proton. 


Une particularité ayant rapidement attiré l’atten- 
tion se présente pour la photodésintégration des 
noyaux ayant des nombres atomiques Z allant 
jusqu’à 20 : les sections efficaces (y, n) ont des fluc- 
tuations importantes dépassant, semble-t-il, les erreurs 
expérimentales. Autrement dit, la courbe des sections 
efficaces (pour un rayonnement y déterminé) des 
différents éléments en fonction de Z n’est pas une 
courbe continue, elle présente des minima qui 
paraissent se renouveler avec une certaine périodicité. 
Jensen [30] avait fait un rapprochement entre l’exis- 
tence de ces minima et les fluctuations de ce qu’il 
appelle le « nombre isotopique » N — Z qui repré- 
sente l’excès de neutrons par rapport au nombre de 
protons. 

J'avais moi-même attiré l'attention [31] sur le 
fait que ces minima des valeurs de la section efi- 
cace (y, n) avaient lieu pour des nuclides correspon- 
dant à un nombre entier de particules « de la forme fi X 
(k — nombre entier; X représentant un symbole 
chimique arbitraire). D’autre part, la section efi- 
cace o(y, n) présente une augmentation importante 
au-dessus'de 7 =20;"or, au delà de 7°="20; onmne 
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rencontre pas de nuclides stables du type 5£X, ceci 
en raison de l'influence des forces électrostatiques 
entre protons. Plus tard, Vendryès [32] a également 
noté le comportement particulier des nuclides « satu- 
rés » du type ifX. 

Ces variations de la section efficace (y, n) peuvent 


o 10 20 25 
FÆ Fr NE Fe NICE 
Nombre de masse A # 


Défaut de masse en 10 3 U.M. 


Fig. 1 


- S’expliquer grossièrement de la façon suivante : la 
courbe des défauts de masse (fig. 1) [33] présente des 
maxima en valeur absolue à chaque fois que l’on 
passe par un noyau du type ##X, ces fluctuations 
diminuent d'intensité dans la zone À = 20, À = 40, 
les seuils des réactions (y, n) passent par des maxima 
pour les nuclides correspondants, donc pour une 
énergie de rayonnement y déterminée (ici les rayon- 
nement de 17,6 et 14,8 MeV de la cible du lithium), 
on se trouve pour ces nuclides plus près. du seuil. 
Or, si la courbe de section efficace est uniformément 
croissante en fonction de l’énergie d’excitation, les 
variations d’énergie de liaison expliquent les minima 
des sections efficaces mesurées avec ce rayonnement. 


B: nuclide D 


2k 


Section efficace 


Energie gamma (MeV) 


Fig 


En réalité, les sections efficaces ne sont pas unifor- 
mément croissantes, elles présentent une « forme de 
courbe de résonance », maïs les énergies des maxima 
de ces courbes sont toutes situées au-dessus de 
17,6 MeV et ces courbes présentent une grande ana- 
logie de forme. Pour les rayons y de la cible de lithium, 
il n’y a donc pas lieu de tenir compte de la partie 


décroissante des courbes s(hv) située au-dessus du 
maximum. Cette allure des variations de (y DE 
reliée empiriquement à la constitution des nuclides 
du type {{X se trouve donc expliquée par les varia- 
tions d’ mere de liaison (fig. 2). 


Mécanisme des réactions photonucléaires sur 
les nuclides légers. — Actuellement, il subsiste 
encore des difficultés d’interprétation expérimentale ; 
du mécanisme des réactions photonucléaires sur les  "} 
éléments légers. 

Il semble parfaitement établi que pour les photo- 
désintégrations 12C(y, 3) et ‘{O(Y, 4 x), on ait passage 
avec une faible probabilité par le nuclide ÿBe à l’état 
fondamental, ce qui détermine dans les émulsions … 
des fourches de particules « en forme de V, les deux … 
branches du V étant très rapprochées. 

Mais, par contre, le passage par Be à des états … 
excités de 3, 4, 5 et 8 MeV semble beaucoup moins … 
certain. k 

J’ai montré que pour la réaction ‘?C(y, 3x) produite 
par la raie de 17,6 MeV de la cible de lithium, Phypo- s 
thèse du passage par Be à l’état excité conduisait à 
admettre indifféremment pour chaque étoile un niveau 
de 3, 5 et 8 MeV, ce qui m’a conduit à envisager lhypo- 4 
thèse de la phototripartition du nuclide excité '£C.  : 

Par contre, une étude théorique [34] utilisant un 
modèle en particules « semble montrer que la tripar- 
tition aurait une probabilité notable seulement aux 
grandes énergies. Or, une étude expérimentale de 
Wilkins et Goward [35] récente, faite avec le rayon- 
nement de freinage de 70 MeV, semble indiquer Pin- “à 
tervention de Be, à un niveau de (16,9 + 0,3) MeV; 
cette même étude montre encore le passage avec . 
faible probabilité par $Be à l’état fondamental, 
d’autres étoiles semblent montrer ie passages par 
d’autres niveaux excités. 

De toute façon, l'hypothèse de réactions à trois 
particules dans la photodésintégration des éléments 3 
légers semble avoir été éliminée sans arguments 
expérimentaux suffisants. En outre, des difficultés 
d'interprétation se présentent concernant la désin- 
tégration ÿBe + 24 pour le niveau de 3 MeV, ainsi 
que pour d’autres réactions nucléaires, 
lier [36], [371. 


SLi( , 


O1 
-« 
eu 


- 


en particu- 


Pj2a, ‘iB(p,;a)2a et ?Be(a, n)3a. 
On peut conclure en disant que d’autres études 
expérimentales et théoriques sont nécessaires pour 
éclaircir définitivement le mécanisme d’un certain 
nombre de réactions nucléaires pouvant éventuelle- … 
ment faire intervenir un processus : 
LC Nc SbBe 


Ÿÿ 


24 
ou un processus de tripartition 


TC 15, 30. 

La grande difficulté des études théoriques concernant 
ces noyaux légers réside dans le fait que l’on ne dispose 
pas d’un modèle nucléaire pleinement valable pour les 
noyaux légers. Un modèle en particules + moins 


)TODÉSINTÉGRATIONS | 


otons toutefois que l’hypothèse de la tripartition 
C si elle se trouve confirmée pourrait être comprise 
in mécanisme du type « chauffage local » proposé 

ourant [14]. Le noyau comportant ici peu de 


qe | De 


particules, on pourrait comprendre une certaine 


répartition sensiblement égale de l’énergie d’excitation 
entre les trois particules & émises. À de plus grandes 
énergies, l’effet photonucléaire direct pourrait alors : 
tendre à donner une plus grande énergie à une seule 
des particules #, ce phénomène prenant une impor- 
tance croissante, expliquerait peut-être la croissance 
anormale de la section efficace !‘?C(Yy, 3«) après le 
maximum situé vers 18 MeV. 


Manuscrit reçu le 23 septembre 1952. 
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LETTRES A LA RÉDACTION 


H. A. KRAMERS (1895-1952). 


Par E. BAUER. 


Hendrik Anthony Kramers est mort au mois de 
mai dernier. Nous l’avons appris ici peu de temps 
avant l’ouverture d’un colloque sur les « changements 
de phase » organisé sous les auspices de l’Union Inter- 
nationale de Physique dont il était président. Il 
s'était réjoui de l’inaugurer et il avait promis d'y 
faire une communication personnelle, car c'était 
un sujet auquel il avait beaucoup réfléchi. 


Cette mort en pleine maturité est une grande perte 
pour la Physique. Kramers était un physicien complet, 
bien plus, un des hommes les plus complets que l’on 
pût rencontrer. Lorsque l’on discutait avec lui, ses 
remarques précises, claires et profondes montraient 
aussitôt qu’il avait saisi l’essentiel du problème. 
Bientôt, le contact personnel s’établissait et l’on deve- 
nait son ami. 


Il était depuis près de vingt ans professeur de 
Physique théorique à l’Université de Leyde où il 
continuait la brillante tradition de H. A. Lorentz 
et de Paul Ehrenfest. C’est à Leyde aussi qu’à l’âge 
de 0 ans il s'était initié à la Physique théorique 
sous la direction d’Ehrenfest, dont il devait reprendre 
plus tard le séminaire si vivant. Un an après il allait 
à Copenhague. Il y travailla d’abord librement auprès 
de Niels Bohr dont il devint bientôt l’assistant, puis 
le maître de conférences. C’est là qu’il fit ses premières 
recherches sur la théorie des quanta : intensité des 
raies spectrales, effet Stark, etc. 


Son premier travail d'importance fondamentale 
fut sur la théorie quantique de la dispersion de la 
lumière. À cette époque (1924), bien que L. de Broglie 
eût déjà publié ses notes sur la mécanique ondula- 
toire, le seul principe qui pouvait servir de guide 
pour établir une théorie quantique de phénomènes 
aussi complexes que ceux de la dispersion, était le 
Principe de Correspondance de Bohr, principe semi- 
qualitatif, sorte de bâton de magicien dont l’usage 
faisait appel à l'intuition du physicien autant et plus 
peut-être qu’à sa puissance de calcul. 

Ces deux qualités, Kramers les possédait pleine- 
ment. Les formules qu’il établit sont encore valables 
aujourd’hui et sa théorie, après son développement 
dans des recherches ultérieures faites en collaboration 
avec Heisenberg (1925), peut être considérée comme 
l’origine de la « Mécanique Quantique »de Heisenberg, 


’ 
y me 
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Born et Jordan qui, sans faire appel à l’imagination, 
par voie purement phénoménologique, aboutit aux 
mêmes conclusions que la mécanique ondulatoire, 
dont elle n’est, comme on le vit bientôt, qu’une 
forme plus abstraite. 


Nous pouvons rappeler encore qu’en 1926, à peu 
près en même temps que Léon Brillouin et Wentzel, 
Kramers développa une élégante méthode d’approxi- 
mation permettant de faire le lien entre l’ancienne 
mécanique quantique et la nouvelle, et de résoudre 
certains problèmes concrets, trop difficiles pour être 
traités rigoureusement. 


Rentré aux Pays-Bas, il s’intéressa aux travaux 
expérimentaux qui se faisaient dans ce pays et 
notamment à ceux du laboratoire Kammerling- 
Onnes à Leyde. C’est ainsi qu’il fut conduit à tout … 
un ensemble de recherches sur le para- et le ferro- 
magnétisme, sur les points de Curie et, plus générale- 
ment sur les transitions de phase. C’est en 1941 que 
parut — en collaboration avec Wannier — son « 
grand mémoire « sur la statistique d’un ferromagné- 
tique à deux dimensions », tentative couronnée de 
succès au moins partiel pour comprendre le méca- 
nisme des transitions de phase « de seconde espèce » 
Rappelons encore qu’en 1929, 1930 et 1951 il publia 
en collaboration avec Jean Becquerel des travaux - 
théoriques sur la polarisation rotatoire paramagné- 
gnétique. ne 

Ses recherches sur les ferro-magnétiques n'étaient 
pas les premières où intervenait la mécanique sta- 
tistique. Dès 1923, à Copenhague, il s’était intéressé 
à des problèmes de cinétique. Plus tard, il travailla 
sur « le mouvement brownien dans un champ de force 
et le modèle de diffusion des réactions chimiques », … 
puis sur « le comportement des macromolécules 
dans un fluide en mouvement ». : 


Enfin, en 1950, à propos d’un Conseil de Physique 
Solvay, il développa des idées originales sur l’élec- 
trodynamique quantique et le principe de corres- 
pondance. l 


Ce qui précède ne peut donner qu’une idée imparfaite 
de l’effort immense que fournit H. A. Kramers au 
cours de sa carrière, de l’aisance souveraine avec 
laquelle il abordaïit les problèmes les plus variés et 
les plus difficiles, de l'influence qu’il a exercée, et 
des amitiés qu’il a suscitées dans le monde entier. 
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E. BAUER. 


4 ABSORPTION INFRAROUGE DE N, ET O0, 
Î INDUITE PAR LES FORCES INTERMOLÉCULAIRES 


Par MM. R. CouLon, B. OKSENGORN, 
| St. Rogin et B. Vopar, 


ji Laboratoire des Hautes Pressions 
É (Bellevue). ; 


. Des bandes de rotation-vibration correspondant 
. à des transitions normalement interdites ont été 
gi récemment observées dans l’infrarouge avec H,, 
 N,, O, et CO, comprimés. Dans le cas de O, et N;, 
. les bandes fondamentales sont situées respectivement 
. aux environs de 1556 et 2331 cm1 [1]. Ceÿ bandes 
- fondamentales n’ont pas été étudiées jusqu'ici à 
- des pressions élevées probablement à cause des 
i difficultés dues à la faible résistance mécanique des 
fenêtres transparentes dans cette région spectrale. 

Un appareillage déjà décrit [2] a pu être adapté 
ts sur le spectromètre Perkin-Elmer. La bombe quelque 
peu modifiée pour augmenter l’ouverture utile du 
. de 7 mm d'épaisseur posées (avec contact optique) 
… sur des embases en acier portant une ouverture 
de 7,5 mm de diamètre contre la fenêtre. Ces fenêtres 
… peuvent résister à des pressions répétées de 900 atm, 
… mais ont cependant une durée de vie limitée qui 
_ peut être considérablement augmentée en réduisant 
… l'ouverture utile de l’embase. L’épaisseur de la couche 
… absorbante était de 0 mm environ. L’azote utilisé 
1 renfermait seulement o,0004 pour 100 d’O, et 
l'oxygène 27 mg d’eau au mètre cube (cette quantité 
est d’un ordre de grandeur suffisamment faible 
- pour ne pas gêner les mesures [3]). 

_ La figure 1 représente le profil de la bande 2 331 em! 


\ 


de N, obtenu en protant le rapport _ du coefficient 


. d'absorption au carré de la densité en amagats (1) 
en fonction du nombre d’ondes. Ce profil reste le 
“ même sur tout l'intervalle de nos mesures (de 200 
Da 900 kg/em?.) Le coefficient d’absorption intégré 


(fig. 2) montre que la proportionnalité de Eëmax AalUSe 
| conserve très bien aux fortes densités. 

: Avec O,, cette proportionnalité n’est plus vérifiée 
. comme le montre la courbe 2 (fig. 2); Emax CTOÎt Moins 
vite que d? (la courbe 3 (fig. 2) est l’extrapolation 
… de la droite observée jusqu’à 50 atm [5]). Un tel effet 
… ne peut pas être attribué à une impureté. Comme 
nil ne se produit pas avec N, ni H, [1] à des pressions 
… égales, il est peut-être possible de le relier à la formation 
- de molécules O, au sein du gaz comprimé (AE LE 
È présence de molécules O, en nombre croissant avec 
# la pression pourrait en effet provoquer des pertur- 
… bations importantes du phénomène de production 
… de ces bandes infrarouges que l’on peut attribuer à 


4 (:) Les densités ont été déduites des travaux de H de DR 
» ters (Thèse Amsterdam, 1941) pour N, et de E. H. Amaga 
- (Ann. Chim. Phys., 1893, 29, 68) pour O7 | 

() Le nombre de molécules O, polymérisées en 0? Done 
* atteindre l’ordre de grandeur de 5 pour 100 du nombre 
- total pour des pressions voisines de 1000 atm [4]. 


Î 
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des distorsions moléculaires induites durant les chocs 
binaires 16]. On peut penser d’autre part à la dimi- 
nution du nombre relatif de molécules O;, "mais 
l'effet observé est si important que cette explication 
est peu probable [comparer les courbes 3 et 2 (fig. 2)]. 
Des mesures en fonction de la température permet- 
tront de préciser le mécanisme qui est en jeu. 
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Fig. 2. 
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CONSTANTES DIÉLECTRIQUES D'ISOMORPHES 
DE PHOSPHATE ET ARSÉNIATE D'AMMONIUM 


Par CLAUDE DELAIN. 


Centre d'Études cristallographiques, 
Faculté des Sciences de Nancy. 


+ 


L'auteur a mesuré en basse fréquence (1000 c/s) 


et à diverses températures les constantes diélectriques 


\ TT ——" 
11 moles AsO,H, Am, 


Température 


d’isomorphes de phosphates et 


ammoniques. : 
Les résultats obtenus sont dansles tableaux ci-des k 
Ces tableaux montrent que les constantes diélec- 
triques ne varient pas linéairement en fonction de la. 
concentration en arséniate. 


Une étude plus complète est en cours afin de donnc r 
une interprétation moléculaire du phénomène pr k 
cédent. 


Isomorphes. 


A — 
21,4 moles AsO,H, Am, 


(°C). PO,H,Am pur. 89 moles PO,H, Am. 78,6 moles PO;H; Am. AsO,H, Am pur. 
a } é Lames perpendiculaires à l'axe quaternaire. 
F1 - 
100 M PSS 13,99 19,1 = = 
D'OMN SRE 14,8 19,0 00 2e = 
AAA ER TOR 16,3 Heat 15,6 15,0 
À D Obeer 2 5 Dome 18,1 2 Le 15,9 
TOO ne ae DS 20,0 19,6 Mie 
Rupture à —1280C Rupture à —128°C “Rupture à —12000 Rupture à —670G. 
| Lames parallèles à l’axe quaternaire. 
L UNE MR RAT 50,0 46,0 49,5 0 ds 
“4 Era NS da 55,2 48,9 53,5 68,2 
: rene Aer 61,9 54,0 59,1 81,5 
Ke. DO ct Me 71,5 62,5 69,6 103,6 
x TOO age toto 87,3 76,2 90,5 - = # 
= Rupture à —1280C. Rupture à —1280C Rupture à —120°C. Rupture à —670C 
Manuscrit reçu le 7 décembre 1952 
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2 REVUE DES LIVRES 
LANG (R.), Further laboratory and workshop note rend l’usage de l’ouvrage très commode : tous les dispo 
; (Notes complémeniaires de laboratoire et d’atelier). idées, « trucs » décrits dans la Revue of Scientific rie 
» (1 vol. 14 X 22 em, xI1 + 290 pages, Edward Arnold, sont rassemblés et facilement utilisables. : 
san ; Hondres, 1951; 285). M. Bavoz.… 
s 7 Ce livre est le second de ce type : notes déjà publiées dans « 
* SET The Review of scientific Instruments que l’on sélectionne,  ROCHESTER (G. D.) et Wizson (J. G.), PhoiSEe OS 


classe et réunit en un ouvrage, 


Comme dans le premier tome de cette collection, les notes 
ont été légèrement condensées, les paragraphes d’introduc- - 


tion ont été omis. 

Les notes sont réparties en sept sections : 
Dessins et graphiques; 
Techniques et dispositifs d’optique; 
Dispositifs pour liquides et gaz; 
Chaleur, thermométrie et fours; 


Techniques et dispositifs relatifs au vide et 
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Outils de laboratoire et d’atelier. Procédés et qlans. 
à la pression ; 
Montages électriques, techniques et équipements annexes. 


Un index alphabétique complète la table des matières et 


Le Gérant : MAURICE BLONDIN. 


113148  Iup. GAUTHIER-VILLARS, 55, quai des Grands-Augustins, Paris. — 


radiations cosmiques dans une chambre à dét 
(No m0o 70m; VII + 128 pages, Pergamon 
Londres, 1952). : 


AN vues. Le livre est divisé en cinq parties relatives a 
technique des opérations, aux électrons et aux gerbes, 
mésons y, aux désintégrations nucléaires et à l'interac 6 
de particules secondaires, aux particules V. 


1953. 


